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AVANT-PROPOS 


Dans l'intervalle de temps relativement court qui s’est écoulé 
depuis la parution de la première édition russe de ce livre (Editions 
« Chimie », 1968), les méthodes de la cybernétique ont acquis une 
importance fondamentale dans l'analyse et la synthèse des processus 
de la technologie chimique. Il est maintenant difficile de mettre en 
avant un laboratoire de recherches ou une entreprise chimique quel- 
que peu sérieux où ne soient pas employés la méthode fondamentale 
de la cybernétique — la simulation mathématique — et ses moyens 
techniques — les calculateurs. 

À tous les degrés successifs de la hiérarchie d’une entreprise chi- 
mique, depuis le processus unique jusqu'aux ateliers et combinats, 
les méthodes de la cybernétique sont appliquées à des fins de com- 
mande et de planification optimale. La technologie chimique, en 
tant que science, utilise la méthode de la simulation mathématique 
pour prévoir et optimiser de façon scientifiquement fondée. 

Certaines parties du livre, comme l'exige la période actuelle, 
ont été soumises à un remaniement considérable lors de la prépara- 
tion de la seconde édition. 

Ont été récrits en entier les parties relatives aux calculateurs 
numériques et à la commande automatique des systèmes de Ia tech- 
nologie chimique, ainsi que les chapitres portant sur la simulation 
mathématique des processus types de la technologie chimique, sur 
les éléments de synthèse et d'analyse des systèmes de la technologie 
chimique et sur l’analyse des systèmes. Une partie a été introduite 
sur l'élaboration de modèles mathématiques par des méthodes statis- 
tiques expérimentales et l'optimisation statistique. Les parties rela- 
tives à la simulation mathématique, à l'optimisation (où l'on a in- 
troduit la programmation géométrique) et à l'étude de la micro et 
macrocinétique ont été complétées. On a indiqué le calcul d’une cas- 
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cade de réacteurs en présence de niveaux de mélange micro et macro- 
scopiques, etc. 
E# L'auteur porte une profonde gratitude à ses collaborateurs de la 
chaire de Cybernétique des processus de la technologie chimique, 
à l'Institut de technologie chimique Mendeleïev de Moscou, pour 
leurs précieux conseils et leur concours lors de la préparation de la 
seconde édition du livre. J'exprime ma reconnaissance au tenant de 
la chaire, S. L. Akhnazarova, qui a pris part à la rédaction de la 
partie relative aux méthodes statistiques expérimentales d'élabora- 
tion de modèles mathématiques des processus. 

L'auteur sera reconnaissant de tous les souhaits et observations 
que les lecteurs voudront bien lui exprimer. 


V. Kafarov 


CHAPITRE PREMIER 


NOTIONS FONDAMENTALES 
DE CYBERNÉTIQUE 


La cybernétique peut être définie comme a science qui étudie les 
systèmes, de quelque nature que ce soit, qui sont susceptibles de perce- 
voir, conserver et traiter l'information à des fins de commande optimale. 

La cybernétique comprend donc des notions telles que systèmes, 
information, conservation et traitement de l'information, commande 
des systèmes et optimisation des systèmes. En outre, elle utilise 
largement la méthode de simulation mathématique et cherche à 
obtenir des résultats concrets qui permettent d'effectuer l'analyse 
et la synthèse des systèmes étudiés et de prévoir leur comportement 
optimal. 

Les méthodes de la cybernétique étant appliquables à n'importe 
quel système, on peut évidemment les employer en chimie et en tech- 
nologie chimique et les mettre en pratique à l’aide des moyens tech- 
niques de la cybernétique: les calculateurs 1-5. * 

Nous nous bornerons dans ce qui suit à la considération des systè- 
mes techniques qui ont un rapport direct avec la chimie et la tech- 
nologie chimique 


1. Systèmes et processus 


Systèmes. On entend par système chimique un ensemble de proces- 
sus physico-chimiques en évolution et de procédés de réalisation de 
ces processus. Un système chimique comprend donc: le processus chi- 
mique proprement dit; l'appareil dans lequel il a lieu; l’ensemble 
des moyens de contrôle et de commande du processus et des liaisons 
‘entre eux. Tout système se compose de parties mutuellement liées 
et représente en un certain sens un tout fermé, sans quoi on ne saurait 
l'appeler système. 

Tout système comporte des entrées et des sorties 
(fig. [-1). Les entrées peuvent être les matières premières à traiter, 
leur composition, leur température, etc.; corrélativement, les sor- 
ties peuvent être le produit fini, sa qualité, sa température, etc. 
Un système est généralement soumis à des perturbations 
que l’on compense en recourant à desopérations de com- 
mande. 


* Voir références bibliographiques à lu fin du chapitre. 
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Comme exemple d'un tel système, on peut citer n'importe quel 
processus chimique à contrôler se produisant dans un montage (réac- 
teur) capable d'être commandé (fig. [-2). Le cours du processus est 
enregistré par le capteur GC ; les signaux qui en proviennent sont ampli- 
fiés par un amplificateur À prévu à cet effet, puis arrivent dans un 
transformateur de signaux T (convertissant les signaux électriques 
en signaux mécaniques, par exemple). Les signaux ainsi transformés 
agissent sur le régulateur R, qui envoie des signaux à un mécanisme 


Montage 


Perlurbations 
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Actions de commande 


Tig. 1-1. Structure élémentaire d’un Fig. I-2. Processus chimique con- 
système trôlé, considéré comme système 


d'exécution ME (soupape sur la ligne d'admission de la matière 
première ou de l'agent transmetteur de chaleur). Suivant la dernière 
action ainsi exercée, on augmente ou on diminue la quantité de réac- 
tifs ou d'agent transmetteur de chaleur. 

On peut diviser conventionnellement l’ensemble des systèmes 
en grands et en petits systèmes. 

Les pétits systèmes sont déterminés de façon univoque par les pro- 
priétés du processus et se limitent à un processus type unique et à 
ses liaisons internes, ainsi qu'aux particularités d’agencement de 
l’appareillage. | 

Les grands systèmes constituent des ensembles de petits systèmes 
dont ils diffèrent quantitativement et qualitativement. Sont inhé- 
rents aux grands systèmes: 1) une certaine conception d'ensemble, 
l'existence d’un but et d'une destination communs; 2) de grandes 
dimensions, un grand nombre de fonctions à remplir; 3) la com- 
plexité du comportement ; 4) l'existence d’aspects contraires, concur- 
rents (des processus peuvent suivre dans le système des cours opposés, 
tendant ainsi à diminuer son efficacité) . Un atelier ou une usine chi- 
mique peuvent servir d'exemple de grand système cybernétique. 


Processus. Il convient de garder présent à l'esprit le fait que 
toute production chimique, toute chaîne technologique peuvent être 
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scindées en un certain nombre de maillons types technologiques dans 
lesquels évoluent les processus types de la technologie chimique : 
absorption, rectification, réaction chimique, etc. 

Un processus type technologique qui se poursuit dans un appa- 
reillage d’une certaine catégorie constitue en même temps un sys- 
tèm e type à commander. Le critère fondamental ser- 
vant à rapporter les processus à tel ou tel type est l'identité de leurs 
particularités physico-chimiques, c’est-à-dire de leurs liaisons inter- 
nes, matérielles et énergétiques. Un processus type renferme toutes 
les caractéristiques nécessaires et suffisantes pour permettre de le 
distinguer d'entre la grande variété des autres phénomènes physico- 
chimiques. Ce faisant, on tient compte aussi de l’objectif auquel est 
destiné le processus. 

Suivant le caractère de leurs liaisons internes, matérielles et éner- 
gétiques, on convient de subdiviser les processus de Ia technologie 
chimique en les classes suivantes: hydrodynamiques, thermiques, 
de diffusion, chimiques et mécaniques. 

On divise ces classes en classes types d’après l'objectif poursuivi 
et leur mode de réalisation spécifique. Par exemple, les processus 
de diffusion incluent les processus types suivants : absorption (désorp- 
tion); rectification; extraction; adsorption (désorption); dissolu- 
tion (cristallisation); séchage ; échange d'ions, etc. 

Suivant leur nature, les processus se subdivisent en processus 
déterministes et stochastiques. 

On qualifie de déterministe un processus caractérisé par des gran- 
deurs qui variént de façon continue, conformément à des lois parfaite- 
ment déterminées. Alors, la grandeur de sortie caractérisant le pro- 
cessus est définie de façon univoque par la valeur de la grandeur d’en- 
trée. Pour décrire les processus déterministes, on emploie les métho- 
des de l’analyse classique et les méthodes numériques. On peut citer 
comme exemple de processus déterministe le processus en cours dans 
un réacteur à courant, muni d'un mélangeur, et dans lequel est ob- 
tenu un mélange uniforme. 

On qualifie de stochastique un processus dans lequel la variation 
des grandeurs caractéristiques se fait de façon désordonnée et souvent 
discrète. La valeur de la grandeur de sortie, dans ces conditions, ne 
se conforme pas à la grandeur d’entrée. Pour décrire les processus sto- 
chastiques, on utilise les méthodes probabilistes et statistiques. 
On peut citer comme exemple de processus stochastique un processus 
catalytique de contact dans lequel la sortie de produit change avec 
la variation de l’activité du catalyseur en fonction de son vieillisse- 
ment dans le temps. 

Les grands systèmes chimiques se caractérisent de plus en plus 
par le remplacement d'une formulation déterministe, univoque par 
une description stochastique, probabiliste, de la liaison entre évé- 
nements, qui est plus libre et multivoque. C’est là une particularité 
commune aux nouvelles sciences physiques (physique quantique, 
etc.) par rapport aux anciennes (mécanique newtonienne). On a déjà 
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beaucoup écrit sur ce profond remaniement de la science . La raison 
en est que, de l’étude de systèmes simples et de phénomène isolés, 
nous passons à celle de systèmes complexes et de phénomènes pris 
en masse, où ce n’est déjà plus le résultat d'un événement considéré 
à part qui est important, mais l'effet global d’une masse fondamen- 
tale d'événements. 


Hiérarchie des systèmes. Toute production chimique est la suite 
de trois opérations fondamentales: préparation des matières pre- 
mières, transformation chimique proprement dite et séparation des 
produits que l’on désire obtenir. Cette suite d'opérations trouve l’ex- 
pression de son unité dans le système complexe de technologie chimique 
(STC). L'entreprise chimique moderne (usine ou combinat), système 
de grande échelle, se compose d’un grand nombre de sous-systèmes 


Entreprise chimique (usine) | 
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Systèmes de commande goérationnelle des ateliers et d'organisation de La production, . 
de planification des Stocks de matières premières, de réalisation des produits finis 
et semi-ouvrés (SAGE -système automatisé de gestion de l'entreprise) 
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Fig. 1-3. Hiérarchie d'une production chimique 


mutuellement liés entre lesquels existent des rapports d’interdé- 
pendance formant une structure hiérarchique à trois échelons fonda- 
mentaux (fig. 1-3). Les systèmes relatifs à un échelon inférieur de la 
hiérarchie, fonctionnant en commun, remplissent alors toutes les 
fonctions d’un sous-système appartenant à l'échelon suivant, supé- 
rieur, de la hiérarchie. Chaque sous-système d’une entreprise se 
présente comme l’ensemble d’un système de technologie chimique 
et d’un système de commande automatique (SCA) qui fonctionnent 
comme un tout en vue d'obtenir un produit ou un semi-produit donné. 

Le premier échelon, qui est le plus bas de la structure hiérarchique 
d'une entreprise chimique, est constitué par des processus types de 
technologie chimique, se déroulant dans un appareillage agencé 
d'une certaine façon (processus mécaniques, hydrodynamiques, ther- 
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miques, de diffusion et chimiques), et par des systèmes locaux de com- 
mande de ces processus. On considère comme un système ou sous-systè- 
me disposant d'entrées et de sorties (cf. fig. I-1) chacun des processus 
types avec son appareillage ou chaque ensemble déterminé de proces- 
sus-types avec ses liaisons mutuelles. 

Les entrées, ou grandeurs (ou variables) d'entrée, sont 
les caractéristiques quantitatives des matériaux de départ (consom- 
mation, composition, température, etc.); les sorties, ou gran - 
deurs de sortie, sont les caractéristiques quantitatives des 
produits finis et des matériaux du processus technologique qui ont 
été fabriqués (consommation, composition, température, etc.). 

Dans l'analyse du fonctionnement des systèmes, on divise les 
grandeurs d'entrée en grandeurs (actions) de perturbation et de com- 
mande. Les grandeurs de perturbation, qui constituent les caracté- 
‘ristiques quantitatives des perturbations extérieures et intérieures 
auxquelles tout système est-soumis (variation de la consommation 
et de la composition des matières premières, variation de la tempé- 
rature dans les appareils, etc.), tendent à contrarier la marche des 
processus vers le but cherché en les détournant de l'orientation pro- 
posée. Pour que les grandeurs de sortie, quand le système est en fonc- 
tionnement, soient conformes aux valeurs proposées comme objec- 
tifs et ne s’en écartent pas sous l'influence des grandeurs de perturba- 
tion, il est indispensable d'agir sur le système par lessgrandeurs 
de commande, qui constituent les caractéristiques quantita- 
tives des actions de commande du système (variation de la consom- 
mation, de la composition ou d'autres caractéristiques des matières 
premières à l'entrée). 

Les processus types, considérés dans un agencement déterminé 
de leur appareillage, constituent le plus souvent des systèmes déter- 
ministes, pour lesquels les grandeurs de sortie et toutes les grandeurs 
d'entrée sont connues à l’avance et se correspondent dans une dépen- 
dance fonctionnelle univoque. A l'échelon inférieur de la hiérarchie 
d'une entreprise chimique a lieu un enrichissement structurel de l’in- 
formation caractérisant le fonctionnement des sous-systèmes; le 

roblème de la commande des sous-systèmes est alors réduit pour 
‘essentiel à un problème de stabilisation locale des 
paramètres technologiques des processus types. 

A la base du second échelon de la hiérarchie (cf. fig. 1-3), on trouve 
les ateliers de production et les systèmes de commande automatique des 
ateliers.. L'atelier est un ensemble mutuellement lié de processus 
types et d’ appareils types technologiques qui, lorsqu'ils interagissent, 
donnent naissance à des perturbations statistiques distribuées dans 
le temps ; autrement dit, il existe alors des corrélations stochastiques 
entre grandeurs d'entrée vt de sortie des sous-systèmes. Pour analy- 
ser le fonctionnement des sous-systèmes du deuxième échelon hiérar- 
chique, il est nécessaire d'employer les méthodes mathématiques sta- 
tistiques et probabilistes. Parmi celles-ci commencent à recevoir une 
large application certaines branches relativement nouvelles des mathé- 
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matiques, telles que la théorie des chaînes markoviennes, la théorie 
des graphes, la théorie des phénomènes d'attente, etc. À cet échelon 
de la hiérarchie à lieu un enrichissement statistique de l’information 
et se posent, lors de la commande des sous-systèmes, des problèmes 
d'optimisation et de programmation en vue d'une coordination opti- 
male du travail des appareils et d'une répartition optimale des char- 
ges entre eux. 

Le troisième échelon, qui est l'échelon supérieur de la structure 
hiérarchique d’une entreprise chimique (cf. fig. I-3), est constitué 
par les systèmes de commande opérationnelle de l’ensemble des ateliers 
et les systèmes d'organisation de la production, de planification des 
stocks de matières premières et de réalisation des produits finis. À cet 
échelon de Ia hiérarchie a lieu un enrichissement sémantique de l’in- 
formation et surgissent des problèmes d'analyse de situation et de 
gestion optimale de toute l’entreprise, dont la résolution fait appel 
aux modèles mathématiques de la technique des systèmes — théorie 
des jeux, théorie de l'information, recherche opérationnelle, théorie 
des phénomènes d'attente, etc.— lesquels exigent de recourir à diffé- 
rents spécialistes dans les domaines de l’économie, de la recherche 
opérationnelle, de l’organisation de la production et de la gestion. 


2, Simulation 


Les processus modernes de technologie chimique, qui évoluent 
à des vitesses élevées et sous de hautes températures et de fortes pres- 
sions dans des systèmes à plusieurs phases, sont caractérisés par une 
grande complexité. 

Celle-ci se traduit par le nombre considérable et la diversité des 
paramètres qui déterminent le cours des processus, par le grand nom- 
bre de liaisons internes entre ces paramètres et par leur influence 
réciproque, sans oublier le fait qu'une variation d'un paramètre 
suscite chez les autres paramètres une variation non linéaire. Cette 
complexité s'acceutue avec l'apparition d'ensembles de boucles de 
réaction (p. 29) entre les paramètres et avec Le développement dans 
le processus d'orientations concurrentes qui modifient son cours. 
Au processus se superposent des perturbations distribuées statistique- 
ment dans le temps. 

Le potentiel d'information sur les processus de la technologie 
chimique est apparemment très grand. Afin de laisser passer l'infor- 
mation par les canaux fort étroits de la perception, nous sommes 
contraints d’'amoindrir ce potentiel et de limiter le nombre des possi- 
bilités entre lesquelles, par conséquent, un choix se fait. On y par- 
vient par la connaissance du processus au moyen de modèles, 
c'est-à-dire de systèmes simplifiés qui reflètent certains aspects, limi- 
tés au but recherché, des phénomènes produits par le processus consi- 
déré. Les apports d’information sont divisés en deux étapes: à la 
première, le modèle est comparé au phénomène et est considéré comme 
satisfaisant s’il n’en diverge pas de beaucoup; à la seconde étape, 
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on confronte ce à quoi l’on s'attend avec ce qu'indique le modèle. 
Ce processus est appelé simulation. 

On distingue deux types de simulation: la simulation physi- 
que et la simulation mathématique. 


Simulation physique 


Dans la simulation physique, l'étude d'un phénomène donné 
s'opère en le reproduisant à des échelles différentes et en analysant 
l'influence de ses particularités physiques et de ses dimensions li- 
néaires. L'expérience est directement conduite sur le processus physi- 
que étudié. On traite les données expérimentales en les représentant 
en fonction de complexes adimensionnés, qui sont des combinaisons 
constituées de diverses grandeurs physiques et dimensions linéaires. 
Cette forme adimensionnée permet d'étendre les relations de dépen- 
dance ainsi trouvées à un groupe de phénomènes semblables entre 
eux, qui se particularisent par une même valeur des complexes adi- 
mensionnés caractéristiques, ou critères de similitude. On obtient les 
complexes adimensionnés à partir d'équations différentielles ou par 
la méthode de la théorie de la dimension. 

La simulation physique se ramène à reproduire la constance des 
critères de similitude caractéristiques, et dans le modèle, et dans le 
système étudié. Pratiquement, cela signifie qu'en quelques étapes, 
il faut reproduire le processus physique analysé, c'est-à-dire passer 
des échelles inférieures de réalisation aux échelles supérieures en fai- 
sant varier suivant des lois déterminées les dimensions linéaires carac- 
téristiques (principe de similitude). 

Ainsi, la déformation du modèle physique s'effectue directement 
sur le système même où se déroule le processus physique. Cette mé- 
thode nécessite de reproduire le processus à des échelles de plus en 
plus grandes (jusqu’à celles de l'usine) et de recourir à des systèmes 
très complexes, tels que ceux que l’on a à considérer en technologie 
chimique. 

Pour des systèmes relativement simples (systèmes hydrauliques 
ou thermiques avec courant monophase, par exemple), le principe: 
de similitude et la simulation physique se justifient, dans la mesure 
où il faut opérer sur un nombre restreint de critères. Mais dans le 
cas de systèmes et de processus compliqués, décrits par un système 
complexe d'équations, on obtient toute une série de critères de simili- 
tude qui, pris simultanément, deviennent incompatibles et ne peu- 
vent donc pas être réalisés. Le principe de similitude s'est avéré 
utile dans l’analyse des processus déterministes décrits par les lois 
de la mécanique classique et évoluant dans des systèmes monophasés 
à frontières fixes (parois solides en général). Pour l’analyse des pro- 
cessus non déterministes, avec une description stochastique, multi- 
voque, de la liaison entre les phénomènes, et en particulier pour l’ana- 
lyse des systèmes à deux phases avec surfaces libres et pour celle des 
processus compliqués par des réactions chimiques ”, l'emploi de la 
similitude physique devient une source de difficultés. 
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Simulation mathématique 


La simulation mathématique est une méthode de description des 
processus, sous les aspects quantitatif et qualitatif, à l'aide de ce 
que l’on appelle les modèles mathématiques. 

Dans la construction d’un modèle mathématique, le phénomène 
réel est simplifié, schématisé, et le schéma obtenu est décrit, en fonc- 
tion de la complexité du phénomène, par tel ou tel appareil mathé- 
matique. 

D'un choix heureux du modèle, de la plus ou moins grande exac- 
titude avec laquelle il traduit les traits caractéristiques du processus 
considéré, dépendent le succès de l’investigation menée et la valeur 
des conclusions obtenues. 

Le modèle doit tenir compte de tous les facteurs qui exercent une 
influence primordiale sur le processus, tout en évitant de s’encom- 
brer d’une masse de facteurs peu importants, secondaires, dont la 
prise en compte ne ferait que compliquer la discussion mathématique 
et gêner une vue d'ensemble des recherches effectuées. 

Suivant le processus considéré, la description mathématique qui 
compose la structure du modèle se présente sous la forme d’un systè- 
me d'équations finies ou d'équations différentielles traduisant l’in- 
fluence mutuelle des divers paramètres, sans que, d'ailleurs, la pré- 
sence dans cette description d'équations d'un type donné (finies, par 
exemple) exclue la possibilité que les équations de l’autre type (diffé- 
rentielles) y figurent également. 

Pour trouver le mode de dépendance entre paramètres détermi- 
nants et déterminés, on peut, pour tout ensemble de valeurs des para- 
mètres, calculer sous une forme explicite les paramètres déterminés, 
à l’aide dunalgorithme, à partir des équations de la descrip- 
tion mathématique. | 

Le modèle doit offrir une description qualitative et quantitative 
suffisamment fidèle des propriétés du processus à simuler, c'est-à- 
dire être adéquat à ce processus. Pour tester l'adéquation du 
modèle mathématique au processus réel, il faut comparer les résul- 
tats d'une mesure prise au cours du processus avec les résultats de la 
prévision faite par le modèle dans des conditions identiques (pour 
des valeurs déterminées des paramètres). 

_ Ainsi, le modèle par lequel est interprété un processus physico- 
chimique se présente sous la forme d’une certaine écriture mathé- 
matique, qui fait la jonction entre les faits d'expérience et établit 
une corrélation entre les paramètres du processus étudié. Pour ce faire, 
on utilise, outre les données expérimentales qui s'avèrent indispen- 
sables, des méthodes théoriques. Le but final de l'élaboration de 
modèles mathématiques consiste en la prévision des résultats relatifs 
à la conduite du processus et en La formulation de recommandations 
concernant les possibilités d'influer sur le cours dudit processus. 
Lorsqu'on ne dispose pas d’une information suffisante sur les phé- 
nomènes analysés, on commence leur étude par la construction de modè- 
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les les plus simples possibles, mais sans transgresser les traits fonda- 
mentaux (qualitatifs) propres au processus étudié. 

I1 résulte de ce qui vient d’être dit qu'une simulation mathé- 
matique comprend trois étapes: 1) formalisation du processus étu- 
dié: élaboration de la description mathématique de son modèle ; 
2) création d'un algorithme simulant le processus étudié ; 3) consta- 
tation de l’adéquation entre le modèle et le système étudié. * 

Lors d’une simulation mathématique, la déformation du modèle 
associé au processus-est étudiée non pas, comme en simulation phy- 
sique, sur un modèle physique, mais directement sur le modèle mathé- 
matique lui-même, à l’aide de calculateurs électroniques. Les modi- 
fications des paramètres susceptibles d’influer sur le processus sont 
fournies directement depuis le pupitre de commande du calculateur 
suivant un programme (algorithme) déterminé, et le calculateur 
donne les valeurs des paramètres de sortie qui sont obtenues dans de 
telles conditions. 

Combinées aux moyens de calcul numérique modernes, les métho- 
des de simulation mathématique permettent, moyennant des dépen- 
ses matérielles relativement peu importantes, d'examiner différentes 
variantes pour l'agencement d’appareillage du processus, d’én étu- 
dier les particularités essentielles et de mettre à jour des possibilités 
cachées de perfectionnement. De la sorte, on est assuré de trouver 
les solutions optimales dans le cadre du modèle utilisé. 

Il ne faut pas oublier que la simulation mathématique ne s'op- 
pose en aucune façon à la simulation physique, mais est plutôt appelée 
à la compléter par l’arsenal de procédés de description mathématique 
et d'analyse numérique qu'elle met à notre disposition. Fondamen- 
talement, les méthodes de simulation physique sont elles aussi basées 
sur la possibilité d'identifier les descriptions mathématiques des pro- 
cessus dans le système étudié et son modèle physique. Toutefois, 
elles n’examinent pas les propriétés concrètes de la description mathé- 
matique, mais ne font que se borner à juger de la possibilité d'iden- 
tifier divers systèmes, en s'appuyant sur la comparaison de certains 
complexes caractéristiques tirés de communes équations mathéma- 
tiques. 

Les méthodes de simulation physique sont en train d'acquérir 
aujourd'hui une qualité nouvelle : on peut les utiliser pour trouver 
les limites de déformation des coefficients qui entrent dans les équa- 
tions du modèle mathématique, et, par cela même, pour faire l’ana- 
lyse dimensionnelle du processus soumis à la description mathéma- 
tique et établir si le modèle est adéquat au système étudié. 

Les méthodes de simulation mathématique sont employées. pour 
étudier les propriétés des processus soumis à une description mathé- 
matique. Suivant le caractère plus ou moins complet de cette des- 
cription, on peut distinguer deux cas limites : a) on connaît un systè- 


* Remarque. Pour l’examen détaillé des étapes d'une simulation mathé- 
matique, se reporter à la p. 
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me complet d'équations qui décrit l’ensemble des aspects essentiels 
du processus, les valeurs numériques des paramètres de ces équations 
étant elles aussi toutes connues ; b) il n'y a pas de description mathé- 
matique complète du processus. Ce deuxième cas est typique de la 
résolution des problèmes cybernétiques, dans lesquels la commande 
des processus doit être assurée en ne disposant que d’une information 
incomplète sur le système et sur les perturbations qui agissent sur 
lui. La résolution du problème de création d'un modèle est alors 
menée en parallèle avec celle du problème de simulation, ce qui 
différencie nettement ce cas d'avec la simulation des processus qui 
se prêtent à une description mathématique. 

Lors d’une simulation mathématique, on analyse le processus 
sur un calculateur en faisant varier les divers paramètres dont les 
liaisons sont exprimées par le modèle mathématique, ce qui permet 
d'obtenir rapidement des renseignements sur les différentes variantes 
du processus étudié. Il importe de noter qu'en un délai relativement 
court, il est possible de reproduire les variantes optimales du modèle 
mathématique, autrement dit, de réaliser son optimisation et celle, 
par conséquent, du processus lui-même. La simulation mathématique 
réclame bien moins de dépenses que la simulation physique, que l’on 
exprime les coûts en argent ou en temps. 

La simulation mathématique fait également appel au principe 
d'isomorphie des modèles mathématiques, c est-à-dire à l'identité 
formelle des descriptions mathématiques de phénomènes dont la 
nature physique est différente. Prenons les équations différentielles 
ci-dessous, qui décrivent divers phénomènes physiques: 

transfert de quantité d'énergie (force de frottement), 


” ne (loi de Newton); 


transfert de chaleur (flux de chaleur), 


= — À} _ (loi de Fourier) ; 


transfert de matière (flux de matière), 


qu=—DÆ (loi de Fieck) ; 
HA 
transfert d'électricité, 
ne loi d'Oh 
er re 0 


11 est facile de voir que dans toutes ces expressions figurent res- 
pectivement les gradients: de vitesse dw/dx, de température dt/dx, 
de concentration dc/dx et de tension dU/dx. Il est clair qu’en intro- 
duisant les coefficients rectificatifs correspondants, on peut simuler 
l’un quelconque de ces phénomènes au moyen d’un transfert d’électri- 
cité. 


jt 


Ce principe d’analogie, au terme de la résolution d’un seul pro- 
blème concret, permet d'obtenir de l'information sur les propriétés 
de toute une classe de systèmes caractérisés par une description mathé- 
matique anälogue. Il devient ainsi possible d'utiliser les résultats 
obtenus lors de l'étude de certains systèmes en vue de l’analyse d’au- 
tres systèmes, même si ceux-ci ont trait à des domaines différents de 
la science et de la technique. Cette dernière circonstance apparaît 
comme l’une des conséquences les plus importantes de l'emploi de 
la méthode de simulation mathématique. Sur le principe d’analogie 
se fonde le fonctionnement des calculateurs analogues, qui permettent 
de simuler des processus physico-chimiques de nature diverse. 


Types fondamentaux de modèles mathématiques. Les types de 
modèles mathématiques sont déterminés par les conditions concrètes 
de réalisation du processus dans un appareillage donné. 

Si les variables fondamentales du processus varient aussi bien 
dans le temps que dans l’espace, ou bien si lesdites variations se pro- 
duisent seulement dans l’espace, mais avec une dimension supérieure 
à un, les modèles qui décrivent de tels processus sont appelés modèles 
à paramètres distribués et se présentent sous la forme d'équations diffé- 
rentielles aux dérivées partielles. 

Lorsque les variables fondamentales du processus ne varient que 
dans le temps, les modèles qui décrivent de tels processus sont appelés 
modèles à paramètres concentrés et se présentent sous la forme d équa- 
tions différentielles ordinaires. 

Les processus de la technologie chimique se distinguent par leur 
grande complexité, ainsi qu'on le constate dans la grande quantité 
d’information contenue dans ces systèmes et dans l'influence mutuel- 
le de leurs paramètres. Aussi est-il commode de composer les modèles 
mathématiques de tels processus selon des morceaux distincts (prin- 
cipe des blocs), ce qui facilite grandement leur réalisation sur calcu- 
lateur. On obtient le modèle complet, dans chaque cas concret, 
en combinant les variantes des divers morceaux (blocs). Nous 
considérerons plus loin les schémas de démembrement d’un modèle 
complet après avoir pris connaissance des principes d'emploi des 
calculateurs. ‘ 

Le problème fondamental de la cybernétique consiste en la com- 
mande du système ou du processus considéré. Il en. résulte qu’un 
modèle mathématique complet comprend la description des liaisons 
entre les variables fondamentales du processus dans les régimes, station- 
naires (modèle statique), et aussi dans le temps, lorsqu'on passe d’un 
régime à un autre (modèle dynamique) ?. 

Modèle statique. Un modèle statique ne prend pas en considéra- 
tion les variations dans le temps des paramètres du processus. L'éla- 
boration d'un modèle statique du processus est précédée de l'analyse 
de sa nature physico-chimique, du but auquel il est destiné et des 
équations fondamentales qui décrivent la classe à laquelle il appar- 
tient et ses particularités en tant que processus type. 
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On met ensuite en évidence les paramètres d'entrée et de sortie 
du processus (fig. I-4). En font partie : les variables dont la variation 
est en relation avec les particularités d'évolution du processus (v a - 
riables de commande); les variables dont la variation 
influe directement sur la marche du processus et que l’on peut non 
seulement mesurer, mais aussi faire varier dans un but déterminé 
(actions de commande); les variables dont la variation 
influe directement sur la marche du processus et qu'il est impossible 


Zi Z2 23 Zn 
que 


Processus 


| 


Ÿ 
| 
( 


Th,TrTn, In; 


Fig. 1-4 Variables d'entrée et de sortie d'un processus: 


Xis + es Xn — Actions de commande, Æny, » + «5 Xnn — variables intermédiaires; Yi + » » 
.., Yn — Variables de commande, z1, ..., Zn =» actions de perturbation 


de faire varier dans un but quel qu'il soit (actions de per- 
turbation); les variables dont la variation est en relation indi- 
recte avec les particularités d'évolution du processus (variables 
intermédiaires). On détermine ensuite la liaison entre les 
variables indiquées ci-dessus et les conditions aux limites du proces- 
sus en évolution. 

Le modèle statique d’un processus type doit être construit en 
tenant compte de tous les régimes technologiques de travail possibles 
concernant le système type. 

Modèle dynamique. L'élaboration d'un modèle dynamique se 
ramène à obtenir ce que l’on appelle les caractéristiques dynamiques 
du processus, c’est-à-dire à établir quelles sont les liaisons qui unis- 
sent ses variables fondamentales lorsque celles-ci varient dans le 
temps. Les caractéristiques dynamiques peuvent être obtenues soit 
par la théorie, soit par l'expérience, soit par combinaison des deux 
méthodes. | 

L'obtention par l'expérience des caractéristiques dynamiques 
est fondée sur une expérimentation consistant à causer une perturba-. 
tion à l'entrée du système étudié et à analyser dans le temps, à sa 
sortie, le passage de cette perturbation: à travers le système. Cette 
expérimentation repose sur les lois de propagation d’un signal étu- 
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diées par les théories de l'information et de la commande (cf. ci-des- 
sous). 

Le modèle dynamique d’un processus se construit avec les fonc- 
tions de transfert reliant à une ou plusieurs variables la variable 
dépendante choisie ; avec lés équations différentielles ordinaires ou 
aux dérivées partielles obtenues par voie théorique, incluant toutes 
les variables dépendantes et indépendantes qui s’avèrent indispen- 
sables ; avec les équations obtenues pour certains éléments du proces- 
sus type, éléments dont on peut considérer les actions indépendam- 
ment l’une de l’autre. 

Le modèle mathématique complet d'un processus comprend: les 
variables fondamentales du processus, les liaisons entre variables 
fondamentales dans les régimes stationnaires, les contraintes sur le 
processus, le critère d’optimalité, les liaisons entre variables fonda- 
mentales en régime non stationnaire. 

Les étapes schématiques de la construction d’un modèle mathé- 
matique complet sont représentées fig. I-5. 


Modèles rigides et stochastiques. Suivant la nature du phénomè- 
ne considéré — déterministe ou stochastique — on distingue les 
modèles mathématiques suivants “: rigide analytique ; rigide nurmé- 
rique; stochastique analytique; stochastique numérique (modèle 
de «Monte-Carlo»). 

Notons toutefois que dans un certain nombre de cas pratiques des 
modèles sont créés, qu’on ne peut rapporter à aucun des types qui 
viennent d’être énumérés. Le choix du type de modèle dépend dans 
une large mesure de la plus ou moins grande simplicité de la résolu- 
tion. 

Les modèles rigides (analytique et numérique) décrivent générale- 
ment des processus déterministes, sans employer de distributions 
statistiques de probabilités. Il ne s’ensuit pas obligatoirement que 
les phénomènes qui sont à la base du processus — surtout si l’on uti- 
lise un modèle rigide numérique — ne soient pas de nature statisti- 
que. Cette définition des modèles rigides signifie simplement que 
nous voulons avoir affaire à des valeurs moyennes, non à 
des distributions entières. 

Les modèles stochastiques (analytique et numérique) décrivent géné- 
ralement des processus stochastiques. 

Lors de la construction de modèles rigides, on utilise différentes 
méthodes mathématiques classiques: équations différentielles, équa- 
tions aux différences linéaires, équations intégrales et opérateurs de 
réduction à des modèles algébriques. Les modèles stochastiques ex- 
priment les lois de distribution des variables discrètes et continues, 
ainsi que la distribution des statistiques (échantillons). Ces méthodes 
sont examinées en théorie des probabilités et en statistique mathé- 
matique. 

Les modèles statistiques présentent par rapport aux modèles 
analytiques cet avantage qu'ils n'exigent pas de grosses simplifica- 
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tions et permettent de prendre en compte un grand nombre de fac- 
teurs. En revanche, les résultats d’une simulation statistique sont 
beaucoup plus difficiles à analyser et à bien comprendre. De ce point 
de vue, des modèles analytiques plus grossiers peuvent s'avérer pré- 
férables. En fait, les meilleurs résultats sont obtenus par utilisation 
conjointe de modèles analytiques et statistiques: un modèle analy- 
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Fig. I-5. Etapes de construction d’un modèle mathématique complet de processus 


tique simple permet de débrouiller les grandes lignes du phénomène 
et de trouver les voies de recherches ultérieures où pourront s'appliquer 
des modèles statistiques aussi complexes que l’on veut. 


Principe de la « boîte noire». Quand, dans l'analyse de processus 
complexes, il s'avère impossible de trouver les liaisons intérieures 
au système, on applique en cybernétique le principe de la « boîte 
noire». Ce principe consiste à utiliser seulement le mode de variation 
des variables de sortie en fonction des variables d'entrée pour faire 
la description mathématique du processus lorsqu'on n'a pas d’infor- 
mation sur la nature même de ce processus, sur sa structure interne. 
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La notion de « boîte noire» est du nombre des notions fondamen- 
tales de la cybernétique ; elle aide à s’abstraire de la structure interne 
des systèmes complexes lorsqu'on étudie leur comportement, c’est- 
à-dire leurs réactions à diverses actions extérieures. Beaucoup de 
systèmes, et surtout de grands systèmes, s'avèrent si compliqués 
que même en disposant d'une information complète sur l’état de leurs 
éléments, il est pratiquement impossible de lier cette information 
au comportement du système tout entier. Dans des cas semblables, 
représenter Le système complexe sous la forme d'une certaine « boîte 
noire» fonctionnant de façon analogue facilite la construction d’un 
modèle simplifié. En analysant le comportement du modèle et en le 
comparant à celui du système, on peut tirer une série de conclusions 
quant aux propriétés du système lui-même et choisir, lorsque ces 
propriétés coïincident avec celles du modèle, une hypothèse de travail 
sur la structure supposée du système étudié. 

Le principe de la « boîte noire » s'avère d’une grande utilité quand 
on remplace un système par un autre système fonctionnant de façon 
analogue. C’est le cas pour l'automatisation de la fabrication de sub- 
stances délétères, où surgit la nécessité de substituer au manipula- 
teur une installation automatique qui soit capable de remplir les 
mêmes fonctions. 


8. Concepts fondamentaux de lu théorie de l’information 


L'information et sa mesure quantitative. En précisant le sens 
de la notion de système, nous avons constaté qu’un système se com- 
pose d'éléments, ou maillons, distincts. Les lignes qui repré- 
sentent les canaux de transmission de l'information dans le système 
(cf. fig. [-2) constituent en somme les liaisons de ce système. 
L'information se transmet d’un maillon à un autre par les lignes de 
liaison. Chaque maillon du système a une entrée et une sortie. Dans 
son acception cybernétique, un système n'est pas une accumulation 
disparate d'éléments divers, mais un réseau d'information solidement 
lié. 

Nous nous poserons les questions suivantes: que convient-il 
d'entendre par information et quelle en est la mesure quantitative? 

Le terme d'information désigne tous les renseignements, quels 
qu'ils soient, qui tirent initialement leur source de l'expérience, des 
observations *. 

Les phénomènes complexes, auxquels se rattachent précisément 
de nombreux processus de la technologie chimique, présentent géné- 
ralement une grande diversité dans leurs liaisons internes et sont 
soumis à des variations stochastiques. C'est pourquoi les renseigne- 
ments relatifs à de tels processus, lorsqu'on s'attend à ce qu'ils 


* Cette formulation ne prétend pas donner une définition générale de la 
notion d’« information » et est ici utilisée uniquement pour être appliquée aux 
calculs relatifs aux systèmes de la technologie chimique. 
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suivent un cours déterminé, peuvent être exprimés statistiquement, 
ce qui signifie que le calcul de l’information est fondé sur des considé- 
rations probabilistes. | 

Si une expérience peut admettre N résultats et si n de ces résultats 
sont favorables, alors la probabilité qu'un cas soit favorable est 


Pre. (I, 1) 

D'après la formule (I,1), une probabilité se présente sous la forme 
d'une fraction ; or, considérer des rapports de probabilités conduit à 
manier des fractions à plusieurs étages, lesquelles sont peu commodes. 
Il est donc judicieux d'introduire des logarithmes de probabilités 
lorsqu'on veut exprimer une quantité d'information qui porte sur des 
rapports de probabilités, car dans ce cas la multiplication et la divi- 
sion d’une quantité par une autre sont remplacées par l'addition et 
la soustraction de leurs logarithmes. En conséquence, on exprimera 
la quantité d’information transmise par le rapport du logarithme 
de la probabilité après réception de l'information (P,) au logarithme 
de la probabilité avant réception dé l'information (P,): 


7 log: P 
MT 7h (1,2) 
Dans cette formule, les logarithmes sont pris dans la base 2. 

On adopte pour unité d'information l'unité binaire, ou bit (des 
mots anglais « binary digit»), qui prend avec une égale probabilité 
deux valeurs distinctes (0 et 1); ceci convient particulièrement pour 
des objectifs techniques, ce qui explique que l’on choisisse le système 
de numération binaire à la place du système décimal habituellement 
utilisé. Ce choix, au demeurant, a une signification plus profonde. 

L'un des fondateurs de la cybernétique, Wiener !, l'avait définie 
comme la science de la relation entre l’homme et la machine. Par la 
suite, il fut établi que la structure des chaînes nerveuses de l’homme, 
composées de cellules nerveuses (neurones), était analogue à la struc- 
ture des liaisons dans les systèmes soumis à commande. | 

Il s’est trouvé que les processus qui ont lieu dans ces chaînes et 
ces liaisons ressemblent à ceux des systèmes commandés : l'accumu- 
lation et le traitement de l'information y présentent un caractère 
discret, selon le principe « oui-non». Les cellules nerveuses, tout com- 
me les triggers (éléments fixateurs) des calculateurs, ne peuvent exis- 
ter que dans deux états, suivant qu'elles sont excitées (« marche») 
ou non («arrêt »). Il est évidemment plus simple de construire un 
calculateur qui discrimine deux états qu'un calculateur qui en dis- 
crimine 10 — les 10 signes du système décimal. 

De là vient directement que l’on emploie le système de numéra- 
tion binaire aussi bien dans l'évaluation de l'information que dans 
la construction des calculateurs. Alors, deux signes seulement figu- 
rent : 4 et O, et tout calcul revient à combiner diversement ces signes. 

Le passage du système de numération décimal au système binaire 


est très simple : il suffit de diviser successivement le nombre exprimé 
dans le système décimal par la base du système binaire, soit 2, et 
d'écrire le dernier résultat et, à sa suite, Les restes après soustraction *. 


Exemple 1-1. L'opération de conversion du chiffre 34 dans le système binai- 
re se présente de Ia Ab suivante Ce le système décimal, ce chiffre s "écrit 
a 


sous forme 34 = 4.100 + 3.101) 
34 
Le 
17 | 2 
"41 °8]2 
"0 4 Ï2 
TT 212 
0 1 


Ainsi, dans le système binaire, le chiffre 34 s ‘écrit: 100 010. 

Le passage inverse du système binaire au système décimal est sim le lui 
aussi : il n'y a qu'à écrire selon leurs rangs les signes avec la base 2 et à effectuer 
les opérations élémentaires d élévation à une puissance et d'’addition : 


0-20 + 4.21 + 0.23 + 0.28 + 0.24 + 1.25 = 34, 


L'avantage du système binaire réside dans la simplicité d’exécu- 
tion des calculs et d'application de la logique mathématique; en 
effet, toutes les variables alsébriques ne peuvent prendre que deux 
valeurs numériques : 0 et 1. Sur la base du principe de numération 
binaire, le mathématicien anglais Boole (1815-1864) a élaboré un 
appareil de logique mathématique très complet, l'algèbre booléenne. 

Donnons quelques exemples de calcul en système binaire, 


Exemple I-2. Les opérations de multiplication et d’addition des nombres 
binaires à un chiffre se présentent sous la forme des tables suivantes: 
table de multiplication 


0.0 —0 4.0—=0 
0.14—90 4.4 = 1 
table d’addition 
0+0—0 1+0=1 
O+1—=1 4 +1 — 


Dans ce dernier cas, l'addition en système décimal donne: 1 +1 = 2, 
mais 2, en système binaire, est l'unité dans le rang suivant, su, érieur; c est 
pourquoi nous écrivons O0 et reportons 1 au rang supérieur. 


En 1948, Shannon $ a proposé, pour calculer la quantité d'infor- 
mation en cas d'événements à probabilités inégales, une équation 


* Remarque. Il existe encore d'autres méthodes de passage d'un système 
de numération à un autre (cf., par exemple, V. Kafarov, V. Vetokhin, A. Boya- 
rinov «Programmation et méthodes numériques en chimie et en technologie 
chimique », M.; « Science », 1972). 


d'entropie dinformation analogue à la formule connue 
de Boltzmann pour l'entropie: 


1 — (P, log: Pi + Pi loge Pa +... + Pnloge Pm) = 


= — D P; log L;, (E,3} 
j=1 
où P,, P,, ..., P, sont les probabilités des événements 1, 2, ..., j. 


Le signe moins dans le second membre de l'équation de Shannon 
est dû à ce que les termes P log, P sont tous non positifs. La proba- 
bilité P, si elle n’est pas nulle, est un nombre positif inférieur ou 
égal à 1 ; autrement dit, log, P est un nombre négatif ou nul:ilen 
est donc de même du produit P log, P. Ainsi, le signe moins rend 
positif le second membre de cette équation. 

Il résulte de l'équation (I, 8) que la mesure de quantité d'infor- 
mation possède la propriété d'additivité, puisque les parenthèses 
renferment la somme des quantités d'informations des différents 
événements. En d’autres termes, l'équation de l’entropie d’informa- 
tions, comprenant la série des événements possibles et les valeurs 
connues de leurs probabilités, montre quel est le résultat de l’ensem- 
ble de ces événements. Cela signifie que sont levées toutes les indé- 
terminations sur le résultat des événements, quelles que soient ces 
indéterminations, ou encore que l'information peut être considérée 
comme mesurant le degré d'ordonnancement du système, comme une 
mesure de l’ordre dans lequel il se trouve. 

A titre d'exemple, considérons trois cas extrêmes : 

1. Supposons qu'un événement soit certain, c'est-à-dire que sa 
probabilité soit égale à un (« lors d’un réchauffement, la température 
s'accroît»). Dans ce cas, 


= — (1 log, 1 +0; ... + 0) = 0, 


ce qui signifie que le système ne comporte aucune indétermination 
et que ce dont on peut faire part sur une expérimentation de ce systè- 
me ne contient aucune information. 

2. Si un événement, considéré seul, est de probabilité nulle, il 
ne comporte lui non plus aucune information («en l'absence d'inter- 
action chimique, la composition du système ne change pas»); en 
effet, 


i — — Olog, 0 = 0. 


__ 8. Les porteurs de la plus grande quantité d'information sont les 
événements également probables («lors d’une interaction chimique, 
la température se répartit uniformément dans le volume de réac- 
tion»),. c'est-à-dire Les événements pour lesquels P, — 1/2 et P, = 
— {/2: en effet, 


: 1 1 1 1 
L — — (5108 7 +5 1082 3)=1. 


to 
Re 


Signaux. Dans les systèmes, l'information se transmet toujours 
sous forme de signaux, qui représentent toujours quelque manifesta- 
tion des forces de la nature: mouvement mécanique, chaleur, propa- 
gation d'une substance, courant électrique, son, lumière, onde radio, 
etc. Un signal correspond toujours au système qui le reçoit et l’exé- 
cute, puisque c’est dans ce système que se trouve l'énergie qui sera 
dirigée vers l'exécution du signal reçu. 

Les signaux se caractérisent par le fait que leur action est orientée ; 
dans un système constitué d’une série de maillons, chacun de ceux- 
ci constitue un capteur du signal par rapport au maïllon suivant, le- 
quel sert donc de récepteur du signal et de capteur pour le maillon 
suivant. Cette orientation de la propagation des signaux est illustrée 
de façon concrète par le schéma donné plus haut (cf. fig. I-2). 

Dans ce cas précis, la transmission du signal (de l’action) à tra- 
vers les maillons s'effectue dans une seule direction: les paramètres 
d'entrée et de sortie d'un maillon restent respectivement la cause et 
la conséquence de la variation de régime et ne peuvent échanger leurs 
places ; autrement dit, la direction de l'action ne peut être inversée. 

Les capteurs et récepteurs de signaux qui composent un système 
constituent un canal de liaison. De la sorte, les signaux 
transmettent l'information par les canaux de liaison. 


Maïillons types d'un système. Le caractère de la propagation 
d’un signal à travers un maillon reflète les propriétés de ce maillon. 
La grande variété des maillons des divers systèmes peut être rame- 
née tout entière à quelques maillons types. C'est pourquoi, pour esti- 
mer quantitativement les propriétés de tel ou tel maillon, pour en 
tirer un modèle mathématique, on compare le caractère de la propa- 
gation du signal dans ce maillon au caractère de la propagation du 
signal dans les maillons types. 

En fonction du caractère de la variation du signal à l’entrée du 
maillon, on a aussi une variation du caractère du signal à sa sortie. 
D’habitude, lorsqu'on établit le modèle mathématique d’un maillon, 
les signaux sont appliqués à l'entrée de ce maillon par trois procédés : 

1. On fait varier en échelon jusqu'à la nouvelle valeur la grandeur 
d'entrée (par exemple, la concentration d’un indicateur dans le sys- 
tème), obtenant ainsi ce que l’on appelle une F-courbe de sortie 
(fig. 1-6, a): c'est la perturbation en échelon. 

2. On fait varier instantanément la grandeur d'entrée (fonction- 
delta), obtenant ainsi ce que l’on appelle une C-courbe de sortie 
(fig. I-6, b): c'est la perturbation en impulsion. 

8.. On fait varier la grandeur d'entrée selon des lois d'oscillation 
harmonique, obtenant ainsi à la sortie une sinusoïde dont l’amplitu- 
de et la phase ont changé (fig. I-6, c): c'est la perturbation 
sinusoïdale (caractéristiques en fréquence). 

Nous allons examiner sur l'exemple des maillons types fonda- 
mentaux le caractère des courbes de sortie (F-courbes) lorsqu'on a 
à l'entrée une perturbation en échelon. 
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Nous introduisons les notations suivantes: x est la valeur de la 
grandeur d'entrée (pour une action en échelon), y celle de la grandeur 
de sortie, Tt le temps. 

Maillon sans inertie. Ce maillon est aussi appelé amplificateur, 
sans capacité ou proportionnel. Pour un tel maillon, le signal de 
| sortie est proportionnel au 
Sionct signal d'entrée, soit: 


d'entree y = Ka. (L,4) 


F(7) 


où Æ est le coefficient de 
proportionnalité, ou d'ampli- 
es fication du maillon (p. 32). 
| Nous  obtiendrons une 
droite en coordonnées y — T 
. T (fig. I-7, a), ce qui signifie 
que si l’on fait subir à la varia- 
ble d'entrée une variation en 
forme de saut, on obtiendra 
une variation du même type 
pour la variable de sortie. 
Maillon à inertie. Ce mail- 
lon est aussi appelé apério- 
. dique, à capacité unique, 
statique ou de relaxation. 
p 7 Lorsqu'on fait subir une varia- 
tion en forme de.saut au signal 
. d'entrée, le signal de sortie, 
DUR, pour un tel maillon, tend de 
€SOUE facon apériodique (suivant 
une loi exponentielle) vers un 
nouvel état permanent (fig. 
[I-7, b). L'équation du mail- 
lon est 


C(?) 


. Signal 
. d'entrée 


_ Signal 
de sortie 


Signal 
d'entree 


LA 
Le. 


Fig. 1-6. Types.de signaux d'entrée et de y=Kx(l—e-vT), (L,5) 
sortie : 
a signal donné en échelon (F-courbe): b— OÙ J' est la constante de temps, 


Sins Fond en impulsion (écoute); € — = définie par la capacité du mail- 
lon V et par sa capacité de 
transmission V, (p. 31). 

Le maillon à inertie est celui qui caractérise le mieux la plupart 
des processus de la technologie chimique, lesquels répondent avec 
inertie lorsqu'un signal leur parvient (par exemple, appareils avec 
mélangeurs, capacités différentes, etc.). C'est à un maillon à inertie 
que correspond lemodèle dit de mélange idéal (p.121), 
largement utilisé dans les calculs de la technologie chimique. 

Maillon de dérivation. Pour un maillon de dérivation idéal, 
sans altérations, le signal de sortie y (t) est la dérivée par rapport 
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au temps du signal d'entrée: 
y) =. (1,6) 


Lorsque la grandeur d’entrée varie en échelon jusqu’à une valeur 
æ = x. — const, la dérivée de cette valeur constante étant nulle, 
nous aurons, d'après l'équation (1,6), y — 0. Au moment de Ja varia- 
tion en échelon, c'est-à-dire au point tr — 0 et en ce point seulement, 
la dérivée dx/dx est infinie et la courbe de sortie a la forme d’une im- 
pulsion instantanée, et la valeur de sortie varie de zéro à l'infini et 
revient de nouveau à zéro (fig. I-7, c). 


Fig. 1-7. Types de signaux de sortie pour des maillons types avec un signal d'en- 
trée en échelon : 


a — maillon sans inertie; b — maillon à inertie; ce — maillon de dérivation; d -- maillon 
de dérivation avec ‘inertie (maillon de or D *e — maillon d'intégration, f — mail- 
on d’oscillation 


IL faut noter que dans les maillons réels, une variation instantanée 
de la grandeur de sortie est impossible : celle-ci, de par son inertie, 
varie durant un certain intervalle de temps (p. 32). L’équation d’un 
maillon de dérivation avec prise en compte de l'inertie a pour expres- 
sion : 


yen EC eur, (1,7) 


Pour 7 — 0 (maillon de dérivation idéal), la courbe décrite par 
l'équation (1,7) (fig. I-7, d) dégénère en une impulsion (fig. I-7, c). 

Maillon d'intégration. Ce maillon est aussi appelé astatique ou 
neutre. Lorsqu'on fait subir une variation en échelon au signal d’en- 
trée, le signal de sortie, pour un tel maillon, est proportionnel à 
son intégrale: 


T 
1 
y= + | x dr. (LS) 
Ù 
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Pour x - x, — const, 
1 


En coordonnées y — 7t, la formule (1,8a) représente l'équation 
d'une droite issue de l’origine des coordonnées (fig. I-7, e). 

Maillon de retard pur. On appelle aussi ce maillon maillon de re- 
tard de parcours, caractérisant ainsi, par cela même, le temps de 
transport d’une substance tout au long de l’appareil. Lorsqu'on exer- 
ce à l'entrée une action en échelon, le signal de sortie, pour un tel 
maillon, répète quant à la forme le signal d'entrée, mais avec un dé- 
calage dans le temps d’une quantité — 7,1: 


y (T) = &(T — Trot). (1,9) 


C'est à un maillon de retard pur que correspond le modèle 
dit de déplacement idéal (p. 119), largement employé 
dans les calculs relatifs aux processus de la technologie chimique. 

M aillon d'oscillation. Lorsqu'on fait subir une variation en échelon 
au signal d'entrée, le signal de sortie, pour un tel maillon, tend vers 
une nouvelle valeur permanente y. en faisant par rapport à elle des 
oscillations dont l’amplitude est amortie suivant une loi exponentiel- 
le (pointillés de la fig. I-7, f): 


U = Ye [t—e-uT (cosor+- sine) |, (1,10) 


où Test la .constante de la durée d'évanouissement des oscillations, 
et «w la fréquence des oscillations. 


5 Parasites (bruits). Dans les systèmes réels, les signaux qui trans- 
mettent l'information se déforment sous l'influence de phénomènes 
.se produisant dans les canaux de liaison. Ces phénomènes ont reçu 
le nom de parasites ou de bruits. 

Lorsqu'on réalise un processus chimique, on observe souvent 
son «irreproductibilité»: il évolue chaque fois autrement. Ceci 
s'explique par le haut niveau de « brouillage» des processus chimi- 
ques. Distinguer du champ de bruit l'information utile est préci- 
sément le problème fondamental de l’analyse des processus complexes 
de la technologie chimique. 

L'efficacité de la transmission de l'information à l'aide de si- 
gnaux, ou efficacité de la liaison, dépend, dans le système considéré, 
du principe d'action et des particularités du système lui-même, de 
l'’appareillage et du type des signaux. Sachant que les canaux de liai- 
son sont tous soumis dans la pratique à l’action de divers parasites, 
on introduit en théorie de l'information la notion de niveau 
moyenrelatif H,d'unsign a l,égal au rapport de la puis- 
sance P, du signal à la puissance P; du bruit à la sortie du système, 
soit 


Ha == 1082 +5 (1,11) 


En outre, on caractérise le signal par sa durée Z,etsaban- 
de de fréquences Af, Une caractéristique généralisée du. 
signal est constituée par ce que l’on appelle le volume du si- 
gnal V,;, défini par la formule 


V, = AT fs (1,12) 


La capacité de transmission V. d’un canal de liaison est définie 
à son tour comme le produit 


Ve = HeTeAfo (1,13) 


où HZ. est le logarithme de la gamme de variation de puissance admis- 
sible, T7, le temps d'action du canal de liaison, Af, Ja bande passante 
des fréquences. 

Pour qu'un canal puisse laisser passer un signal sans le déformer, 
il faut que soit remplie la condition V, > V,. Plus le rapport V./V, 
est grand, plus sont élevées la précision de la transmission et l’insen- 
sibilité aux bruits, mais plus basse est l'efficacité d'emploi du canal 
de liaison considéré. L'insensibilité aux bruits croît suivant une 
loi exponentielle avec ce que l'on nomme la redondance, 
définie par la formule 


(sr): (7 


En gardant constant le rapport V./V,, on peut « échanger» une 
diminution de la gamme de fréquence contre une augmentation de 
la gamme de puissance ou un allongement du temps de transmission, 
etc. 

V. Kotelnikov a énoncé un théorème selon lequel on peut réduire 
à de l'information discrète l'information qui parvient sous forme de 
signaux continus et déterminer, par conséquent, le nombre d'unités 
binaires d’information dans une fonction continue $. Le temps de 
quantification d’un signal continu est lié à la fréquence maximale 
par la relation | 

4 
AT = pr mel (1,15) 


4, Concepts fondamentaux de la théorie de la commande 
et des asser vissements 


Action en retour. Le concept le plus important de la cybernétique, 
considérée comme connaissance fondamentale de l'automatisme dans 
la nature et dans la technique, est la notion d'action en retour ou de 
réaction qui se présente comme une influence exercée sur le proces- 
sus par la répercussion de sa propre action. 

Dans les systèmes fermés, une réaction peut se manifester dans 
deux directions. Si elle intensifie le processus, on parle d'action 
en retour positive (réactions en chaîne, par exemple). 
Si, par contre, elle ralentit le processus, on parle d'action en 
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retour négative ou de contreréaction (combus- 
tion de charbon en espace clos, par exemple). 

La technique fait appel à l’action en retour en vue de commander 
les processus ; pour ce faire, on utilise le signal obtenu à la sortie du 
système afin d'exercer une action à l'entrée. Un exemple de telle 
pratique peut être fourni par le système fermé à action en retour néga- 
tive considéré plus haut (cf. fig. I-2). Le régulateur y « veille» sur 
le paramètre de sortie du processus à contrôler et le compare à la 
valeur assignée. Suivant la différence constatée lors de cette compa- 
raison, l'appareil corrige la position de la soupape (mécanisme d’exé- 
cution), renvoyant au niveau assigné la valeur de Ia caractéristique 
de sortie. 

Les systèmes à asservissements peuvent être non retardés 
ou retardés (systèmes à inertie). Ces derniers systèmes peuvent 
emmagasiner des propriétés qui se manifestent non pas tout de suite, 
mais après qu'un certain temps se soit écoulé. Ainsi, la chaleur déga- 
gée lors d’une réaction peut influer à retardement sur la composition 
du produit fini. Les systèmes chimiques (unités ou maillons) se distin- 
guent par leur grandeinertie,c’est-à-dire par le caractère progres- 
sif de La variation de la grandeur de sortie pour une variation instan- 
tanée de la grandeur d'entrée. Compenser les retards et travailler en 
faisant les prévisions nécessaires, tel est le problème fondamental 
de la théorie et de la pratique de la commande automatique des pro- 
cessus chimiques. 


. Courbes de régime transitoire (courbes d’élan). Afin’ d’énoncer 
la loi de commande d’un processus, on en construit un modèle dyna- 
mique, modèle: dont la structure générale a été décrite plus haut 
(cf. fig. 1-5). Sur la base de ce modèle mathématique, on compose un 
schéma structurel de commande, puis on fait choix des moyens tech- 
niques de commande automatique qui conviennent. Toutefois, en 
raison de la grande complexité des processus de la technologie chimi- 
que, leurs modèles dynamiques sont si volumineux qu'il apparaît 
souvent difficile de les réaliser. C'est pourquoi l’on utilise à l'heure 
actuelle, pour élaborer les schémas de contrôle et de commande auto- 
matiques, des données expérimentales relevées directement sur le 
montage considéré. 

La maniabilité de tel ou tel système, la possibilité de réguler le 
processus qui s’y produit sont établies en se fondant sur l'analyse 
du signal qui passe à travers le système, ou analyse des courbes de 
sortie des signaux. En théorie de la commande, les courbes de sortie 
obtenues en exerçant une perturbation en échelon portent encore le 
nom de courbes de régime iransitoire ou courbes d'élan, par allusion au 
fait que le processus passe de l’état perturbé à un nouvel état perma- 
nent. 

Les courbes de régime transitoire fournissent les caractéristiques 
suivantes de maniabilité du processus : temps de retard, constante de 
temps et coefficient de transmission (fig. I-8). 
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Temps de retard. Traçons au point où la vitesse de variation de 
la grandeur de sortie est maximale (point À, fig. 1-8) la tangente BC 
à la courbe d'’élan et prolongeons-la jusqu'à ce qu'elle coupe la ligne 
correspondant à la valeur permanente initiale de la grandeur de sor- 
tie (point B). L'intervalle de temps compris entre le moment où la 


Valeur permanente initiale y(0) 


Fig. I-8. Temps de retard, constante de temps et coefficient de transmission d'un 
système 


perturbation est exercée et Le point d’intersection de la tangente avec 
l’axe (segment OB) nous définira alors le emps de retard + du système. 
La quantité globale (totale) t& est la somme du retard pur (retard de 
parcours) et du retard de capacité (retard de transition). Pour résou- 
dre les problèmes pratiques, on emploie généralement le temps de 
retard total Tr du système. 

Constante de temps. L’intervalle de temps compris entre le point 
où la tangente coupe la ligne correspondant à la valeur permanente 
initiale et le point où elle coupe la ligne correspondant à la nouvelle 
valeur permanente (segment BC;, fig. I-8) est appelé constante de 
temps T du système. La constante de temps mesure conventionnelle- 
ment quelle serait la variation de la grandeur de sortie depuis sa 
valeur initiale jusqu’à la nouvelle valeur permanente si cette varia- 
tion avait lieu à vitesse constante et maximale pour le régime tran- 
sitoire en question. 

Dans les systèmes technologiques, la constante de temps T cor- 
respond habituellement au rapport du volume de l'appareil (V m°} 
au volume de liquide ou de gaz (en m*) que l’on fait passer à travers. 
l'appareil en 1 seconde (V.), soit 


[71e (V/Ve] = [mem 8.8] = [s]. 


Ainsi, la constante de temps d'un système caractérise son aptitude 
à accumuler ou à diffuser de la matière ou de l'énergie. Plus grande 
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est la constante de temps du système, plus grande est son inertie, plus 
lente est sa réaction aux actions de régulation. 

On a déjà noté plus haut que les systèmes de la technologie chi- 
mique se distinguent par leur grande inertie, leurs constantes de 
temps se mesurant par plusieurs secondes, plusieurs minutes et 
même plusieurs heures. Pour caractériser l’inertie, on prend comme 
paramètre sans dimensions la valeur du rapport v/T. 


Systèmes à une et à plusieurs capacités. Comme en témoigne la 
notion de constante de temps, l’inertie d’un système est directement 
liée à sacapacité. Plus grande est la capacité du système, plus 
petite, toutes conditions égales d’ailleurs, est la vitesse de variation 
des paramètres du processus. 

La valeur d’une capacité peut être, pour un même système, cons- 
tante ou variable. Si un réservoir empli de liquide a sur toute sa 
hauteur un diamètre identique, la capacité de l’appareil est constante ; 
dans le cas contraire, cette grandeur sera variable. Dans les systèmes 
thermiques, la capacité peut aussi avoir une valeur non constante, 
par suite, par exemple, de la variation de la capacité calorifique du 
liquide. 

Suivant le nombre de capacités, les systèmes technologiques se 
subdivisent en systèmes à une capacité et systèmes à plusieurs capa- 
cités. 

Font partie des systèmes à une capacité tous les réservoirs et appa- 
reils dans lesquels on contrôle le niveau du liquide; les appareils à 
température contrôlée par mélange de deux liquides (ou d’une va- 
peur et d’un liquide); les portions de conduits à régulation de débit 
ou de pression ; les systèmes dans lesquels on contrôle la pression de 
vapeur ou de gaz. | 

Les systèmes à plusieurs capacités comportent deux, trois capacités 
et plus; par leur structure, ils constituent une chaîne d'éléments à 
une capacité, qui s’assemblent de proche en proche. 

Un exemple de système à deux capacités est fourni par un échan- 
geur de chaleur à chemise, composé de la capacité thermique de la che- 
mise et de celle de la substance à réchauffer. On n’a pas dans ce cas, 
en toute rigueur, un système comportant strictement deux capacités, 
puisque la paroi comprise entre ces capacités est pour ainsi dire une 
troisième capacité. Il y a donc aussi accumulation de chaleur dans la 
paroi, mais compte tenu de sa faible épaisseur et de la bonne conduc- 
tibilité thermique du métal, on peut négliger cette capacité et la 
rattacher à l’une quelconque des capacités principales. Si cette paroi 
avait une masse notable, capable d'emmagasiner une quantité de 
chaleur relativement grande, le nombre de capacités dans le système 
augmenterait d’une unité et serait égal à trois. 


Le coeîficient de transmission (d'amplification) d'un système 
est la variation, rapportée à une perturbation d'entrée unité, de la 


grandeur de sortie du système lorsqu'on passe de l’état inilial au nou- 
vel état permanent *. 
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Dans la pratique de la régulation, on entend par perturbation 
unité l’unité de mesure du débit du milieu de réglage ou le % de mar- 
che de l'organe de réglage. 

De la sorte, le coefficient de transmission d'un système est déter- 
miné d’après la courbe d'élan (cf. fig. I-8) par 


KE... =# (oo) — y (0) _ _ unité de mesure de la grandeur de sortie , (1,16) 
SyE Az % de marche de l'organe de réglage ; 


où y (0) est la valeur de la grandeur de sortie à l’état permanent ini- 
tial, y (œ) sa valeur pour le nouvel état permanent, Ax la perturba- 
tion à l’entrée en % de marche de l'organe de réglage. 

Au lieu du coefficient de transmission d’un système, on utilise 
aussi la notion de « degré d'auto-ajustement ». 

On entend par degré d'auto-ajustement l'inverse du coefficient 
d'amplification du système, c’est-à-dire le rapport de la variation 
de la variable d'entrée à celle de la variable de sortie. Dans la défi- 
nition précédente, on considère habituellement les valeurs relatives 
de ces quantités : la variable d'entrée est prise par rapport à la pleine 
marche de l'organe de réglage ou au débit du milieu de réglage, et 
la variable de sortie, par rapport à une valeur donnée de la grandeur 
de sortie, à savoir, sa plus grande valeur possible pour le régime tech- 
nologique considéré. 

Ainsi, le degré d’auto-ajustement se présente sous la forme 

Axy3 0 
= Go O0 40 
où y: est la valeur donnée de Ia grandeur de sortie. 

Systèmes statiques et astatiques. Suivant le caractère de la variation 
du signal de sortie, tous les systèmes se divisent en systèmes statiques 
et astatiques. 

On qualifie de statiques les systèmes dans lesquels le signal de 
sortie, après application d'une perturbation, prend une nouvelle 
valeur permanente. Les systèmes statiques portent aussi le nom de 
systèmes à auto-ajustement. 

On qualifie d'astatiques les systèmes dans lesquels le signal de 
sortie, après perturbation, ne prend pas de valeur permanente. Les 
systèmes astatiques portent aussi le nom de systèmes sans 
auto-ajustement. 


Détermination des caractéristiques dynamiques. Pour calculer 
un dispositif de commande, on fait plusieurs mesures de Tt, 7' et 
K y, pour une même charge du système et l’on détermine leurs moyen- 
nes arithmétiques Tan, Tin et (Ksys)m- Afin d'évaluer la précision des 
résultats obtenus, on calcule l'erreur moyenne quadratique de cha- 
que type de mesure pour chaque groupe d'essais. Ainsi, pour le temps 


de retard, on a 
is à 
V2, (1,18) 


où nr est le nombre des mesures effectuées. 
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On détermine de façon analogue l'erreur sur les autres constantes 
(T, Kaye): 
La relation (1,18) permet de trouver le nombre 7 de mesures néces- 
saires pour calculer avec un degré de précision donné les valeurs moyen- 
pes de Tv, T'et X;ys. On compare ensuite les résultats des divers grou- 
pes d'essais effectués pour différentes charges du système. Ce faisant, 
on se borne à considérer la valeur moyenne de t/T sur toute la gamme 
de charges, et l’on prend pour (K;ys)m la valeur la plus grande, afin 
d’exclure l'éventualité d’un caractère oscillatoire du processus de ré- 
gulation. 


Grandeurs à contrôler et actions de contrôle. Après avoir trouvé 
les caractéristiques dynamiques, on met en évidence les grandeurs à 
contrôler. Ces paramètres sont choisis parmi les grandeurs de sortie 
qui caractérisent le plus complètement la marche du processus tech- 
nologique considéré et l’état du système. Celles-ci doivent avant tout 
traduire la productivité du système, la qualité du produit fabriqué 
et les propriétés économiques du processus. Les grandeurs à contrô- 
ler peuvent être des grandeurs physico-chimiques directement mesu- 
rables, et aussi des indices récapitulatifs que l’on calcule continuelle- 
ment et automatiquement d’après les résultats de plusieurs mesures. 

A titre d'actions de contrôle on choisit habituellement les gran- 
deurs d'entrée du système en employant le principe d’asservissement. 
Par une variation quantitative de ces actions, on compense les pertur- 
bations du régime technologique et l’on maintient les valeurs nécessai- 
res pour les grandeurs à contrôler. 

Les temps de retard Tv, les constantes de temps et les coefficients 
de transmission K.,, sont déterminés, comme il est indiqué ci-dessus, 
sur ceux des canaux de liaison entre grandeurs d'entrée et de sortie 
qui s'avèrent essentiels pour le processus considéré. Pour exercer 
une action de contrôle sur le système, il faut choisir le canal de liai- 
son entre x et y où l’on observe comparativement les valeurs les plus 
grandes pour K,,. et les plus petites pour Ttet 7, c’est-à-dire où l’on 
note l'influence la plus nette de x sur y. 

Une fois confrontées les valeurs de +, T'et K,y, sur les différents 
canaux, le système est regardé comme un système à plusieurs dimen- 
sions. On peut alors, pour simplifier la discussion, le considérer comme 
constitué de systèmes à une dimension indépendants, en nombre égal 
à sa dimension. Ceci, toutefois, n'est justifié que lorsque chacune 
des actions de contrôle choisies agit sur une seule des grandeurs à 
contrôler. Dans le cas contraire, il est nécessaire de tenir compte des 
liaisons croisées. 


Loi de contrôle, Les grandeurs à contrôler et les actions de con- 
trôle qui ont été mises en évidence permettent de passer au problème 
du choix des moyens indispensables à un contrôle automatique, 
c’est-à-dire du choix de la Loi de contrôle et, par suite, du type de régu- 


lateur et de ses réglages. 
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La loi de contrôle, à laquelle obéit le fonctionnement du régu- 
lateur, se présente sous la forme d'une équation dite de régu- 
lation, équation qui exprime la liaison dans le temps entre l’écart 
y de la grandeur. contrôlée à une valeur fixée (grandeur d'entrée pour 
le régulateur et celle de sortie pour le système) et le déplacement x 
de l’organe de contrôle (grandeur de sortie pour le régulateur et celle 
d'entrée pour le système) qui est commandé par le régulateur en ques- 
tion. 

La formation de la loi de contrôle dans les régulateurs de diffé- 
rentes constructions s’effectue de diverses manières. Cette loi est 
élaborée soit directement dans le « canal direct», c'est-à-dire dans 
la ligne allant de l'entrée à la sortie du régulateur, soit à l’aide de 
diverses actions en retour. 

La loi de contrôle étant donnée, le fonctionnement du régulateur 
dépend en outre des valeurs prises par des coefficients constants qui 
figurent dans son équation (réglages du régulateur). Les construc- 
tions industrielles de régulateurs supportent des variations de ces 
coefficients dans un grand intervalle, ce qui permet de régler le régu- 
lateur sur une assez large plage de variation des caractéristiques dyna- 
miques d'un système. 


5. Les types fondamentaux de régulateurs 
et leur choïx 


Les régulateurs automatiques utilisés à l’heure actuelle à des fins 
industrielles se subdivisent en installations à action continue et à 
action discrète (impulsive). 

Dans les installations à action continue, il existe entre les gran- 
deurs de sortie et d'entrée de tous les éléments une relation fonction- 
nelle continue. Ces installations sont généralement employées à la 
régulation de processus types considérés séparément. 

Dans les installations à action discrète, la grandeur obtenue à la 
sortie d'un élément quelconque se présente comme une série d’impul- 
sions successives dont l’amplitude, la durée et la fréquence de répé- 
tition dépendent à certains moments de la valeur du signal à l'entrée. 

Les installations à action discrète sont généralement employées 
pour la commande d'un ensemble de processus types. 

Nous allons examiner les lois de contrôle des régulateurs à action 
continue les plus typiques. 

Suivant la loi de contrôle qui a été élaborée, on divise les installa- 
tions à action continue en quatre types : régulateurs à action propor- 
tionnelle (P-régulateurs); régulateurs à action intégrale (T-régula- 
teurs) ; régulateurs à action proportionnelle et intégrale (PI-régula- 
teurs ou régulateurs flottants ou isodromes): régulateurs à action 
proportionnelle, intégrale et différentielle (PID-régulateurs). 

Les P-régulateurs ont la loi de contrôle suivante: 


z = Kry, (1,19) 
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où x est la grandeur de sortie du régulateur (position de l'organe de 
régulation ou du mécanisme d'exécution), y sa grandeur d'’entrée 
(écart de la grandeur contrôlée par rapport à la valeur assignée), 
K, son coefficient de transmission. 

Le réglage de ce type de régulateur consiste à faire varier la quan- 
tité Kr. 

Les I-régulateurs ont la loi de contrôle suivante: 


z=Ku | ydr, (1,20) 


où À, est le coefficient de transmission du régulateur, qui caracté- 
rise la vitesse de fonctionnement du mécanisme d'exécution pour un 
‘écart donné y. 

Le réglage de ce type de régulateur consiste à faire varier la quan- 
tité Kr1. 

Les Pl-régulateurs ont une loi de contrôle qui cumule les lois 
des P- et I-régulateurs: 


z = Kry + Ki fudr=Ki(y+r | vd), (1,21) 


où 71 est le temps dit de l’isodrome. 

Le réglage de ce type de régulateur consiste à faire varier le coef- 
ficient de transmission Æ, et le temps de l'isodrome Ti. 

Les PID-régulateurs ont une loi de contrôle qui cumule Ja loi 
des PI-régulateurs et une action par la dérivée première (avec anti- 
cipation) : 


d 4 L: d 
xz=K,y + K': ( ydt+ Ko Kr (v+7- | ydr+ Ta) , (1,22) 


où X,, est le coefficient de transmission du régulateur avec prise 
en compte de l’anticipation (avance); 7, = K.J/K,estletemps 
d'anticipation. 

Le réglage de ce type de régulateur consiste à faire varier le coef- 
ficient de transmission X,, le temps de l’isodrome 7; et le temps 
d'anticipation 7,. 

Pour chacun des régulateurs examinés ci-dessus, la fig. I-9 re- 
présente conformément aux équations (1,19-1,22) la courbe d'élan 
correspondant à une perturbation en échelon, aïnsi que la courbe 
d'élan des régulateurs industriels réels 1°. 

Lorsqu'on choisit le type de régulateur, il est nécessaire de tenir 
compte des indices de qualité de la régulation du processus considéré : 
écart maximal aux valeurs assignées des grandeurs à contrôler, temps 
de régulation (durée admissible du régime transitoire), écart résiduel 
de la grandeur contrôlée à la valeur assignée, surrégulation admis- 
sible. Le type concret de régulateur et le mode d'énergie auxiliaire 
(électrique, pneumatique) qui y est employée dépendent de la nomen- 
clature des régulateurs et des conditions d'exploitation. 

Une fois le régulateur choisi, on résout ensemble les systèmes 
d'équations du système et du régulateur en prenant en compte les 
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Fig. 1-9. Courbes d’élan de réacteurs types: 
a — régulateurs idéalisés ; b « régulateurs réels 


perturbations qui agissent sur le système. Cette résolution commune 
conduit à la création d’un système fermé de régulation ; elle s'effectue 
par une méthode de simulation mathématique, généralement sur 
calculateur analogique. Lors de la simulation sur calculateur, il est 
aisé de faire varier les paramètres des divers éléments du dispositif 
étudié (propriétés du système, réglages du régulateur) et de reconnaï- 
tre quelle est l'influence de ces variations sur le fonctionnement 
global du système. 

À partir des indices de qualité du contrôle indiqués plus haut, 
on peut estimer si le processus de régulation est optimal. On utilise 
aussi dans ce but des estimations intégrales, c'est- 
à-dire Les valeurs des intégrales par rapport au temps d'une certaine 
fonction de la grandeur à contrôler (par exemple, l'aire du carré de 


l'écart | y’dr ou une intégrale du type | y (T) dr, etc.). Le processus 


de régulation du processus technologique donné est considéré comme 
optimal si les valeurs de ces intégrales sont minimales. 


6. Caractéristiques en information des appareils 
industriels de contrôle et de mesure automatiques 


Actuellement est à l’ordre du jour un problème important de la 
cybernétique technologique : l’application de la théorie de l'infor- 
mation à l'obtention de critères qui caractérisent la qualité des ins- 
tallations industrielles de régulation et la coordination de leurs di- 
vers centres d’information, de critères qui puissent servir de base 
scientifique à la mise au point de projets et de normes pour les appa- 
reils de mesure, à leur standartisation et à leur emploi. 

On considère ci-dessous une méthode de détermination de critères 
qui peuvent être utilisés pour obtenir les caractéristiques en infor- 
mation de certains types courants d'appareils de contrôle et de me- 
sure l, 


Notions fondamentales. L’une des caractéristiques information- 
nelles que l’on peut choisir est la capacité de transmission de l'appareil, 
c'est-à-dire sa plus grande vitesse possible de mesure, de transforma- 
tion ou d'enregistrement de l'information; cette vitesse est définie 
comme Ja quantité d'information que peut livrer dans l'unité de 
temps un appareil de construction donnée. 

Considérons tout d’abord une chaîne à deux maillons d'informa- 
tion assemblés à la suite l’un de l’autre et dont les capacités de trans- 
mission sont C, et C,. Nous désignerons par Cen la capacité de toute 
la chaîne. 

Appelons coefficient de concordance structurelle K' (on sous-entend 
qu'il s’agit de la structure du système d'information) le rapport des 
valeurs des capacités de transmission des maillons suivant (C.) et 
précédent (C1), soit 

| a 
= 


K' (1,23) 
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Trois cas sont ici possibles : 

a) le cas de la concordance structurelle, qui a lieu si C, = C 
ou À’ — 1; la capacité de transmission de la chaîne est alors définie 
par l’une quelconque des. valeurs Con — C1 où Cen = C2; 

b) le cas de la redondance structurelle, pour C, > C; ou XA' => 1; 
la capacité de transmission de la chaîne est alors limitée par la seule 
valeur Ci, et Cen = C1; 

c) le cas du filtrage, où C, << Ci, et Æ° << 1; la valeur de Ce est 
alors limitée par la capacité de transmission du second maillon 
(Cen = Ci). | 

Suivant l'énoncé du problème, le rôle de ces maillons d'informa- 
tion peut être joué par les éléments de mesure et d'enregistrement de 
l'appareil, ou bien par le capteur et un second appareil. Une telle 
facon de procéder est commode lorsqu'on analyse une chaîne d’infor- 
mation, qui peut s’il est nécessaire se composer d’un grand nombre de 
maillons. 


Capacité de transmission d’un dispositif de mesure. Les appareils 
de fabrication industrielle satisfont à une certaine classe de précision ; 


Fig. 1-10. Graduation d’un appareil de mesure (Az est l'intervalle de quantifi- 
cation par niveau) 


cette classe, fixée par des normes, détermine l'erreur ë admissible, 
exprimée en pourcentages par rapport à la graduation de l'appareil. 
On peut estimer que l'erreur de mesure est distribuée uniformement 
sur l'intervalle +Ë. 

Mesurer à l’aide de cet appareil une grandeur physique avec une 
erreur inférieure à | £| n’a pas de sens. Si l’on quantifie toute la plage 
de mesure (graduation de l'appareil), c’est-à-dire si on la divise en 
un nombre convenable d’intervalles sans perte supplémentaire d’in- 
formation (fig. 1-10), la grandeur de chaque intervalle est déterminée 
par la formule 


2 
Az = (Xmax — Xain), (1,24) 
OÙ X max 8t X min Sont respectivement les valeurs maximale et mini- 
male de la grandeur à mesurer. 
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On peut trouver le nombre d’intervalles par 


DORE 
N ne mu (1,25) 

En confrontant les équations (1,24) et (1,25), on obtient: 
=. (1,25a} 


Ici, comme par la suite, Ë est une grandeur sans dimensions. 

IL est permis d'estimer que pendant le temps T passé à effectuer 
une mesure (7 étant la constante de temps de l’appareil ou, pour les 
potentiomètres et les ponts électroniques, la durée de parcours de 
toute la graduation par le chariot}, la grandeur à déterminer peut se. 
trouver avec une égale probabilité dans n'importe lequel des inter- 
valles AX,. On exprimera alors l’entropie de la graduation de l’appa- 
reil comme étant égale à: 


H (X) = —log: P = log: N, (1,26) 


où P — 1/N est la probabilité de chaque intervalle. 

En portant dans l’équation (1,26) la valeur de tirée de l’équa- 
tion (1,25a), nous trouverons: 

50 
H (X)= log: (+). (1,27) 

Il ressort de la fig. 1-10 que la ligne a détermine sans ambiguïté 
la valeur de T': en effet, la ligne b ne correspond pas à une vitesse 
physique de fonctionnement de l’appareil et la ligne c se situe au- 
dessous de ses possibilités dynamiques. On peut alors définir la capa- 
cité de transmission de l'appareil de mesure par la formule : 


__ H (4) 


Ci — T (1,28) 
ou, compte tenu de l'équation (1,27): 
logo | — 

Cy= () | (L,28a) 


En utilisant l’expression précédente et en se donnant les quantités 
Eet T, on a la possibilité de résoudre les problèmes informationnels 
de conception des appareils correspondant à ces quantités. Le carac- 
tère de la relation C; — f (£, T) montre que des mesures précises et 
lentes sont porteuses d'autant d'information que des mesures moins 
précises, mais plus rapides. 

Les caractéristiques en information présentent la particularité 
et l'avantage de tenir compte simultanément de la dynamique et de 
la précision des appareils de contrôle et de mesure. De plus, si l’on 
dispose de la grandeur C séparément pour chaque maillon, on peut 
procéder à la construction rationnelle d’un système numérique destiné 
à recueillir et à traiter l’information en masse. 
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Les valeurs de C'; sont représentées dans le tableau I-{ pour quel- 
ques types d'appareils de série. 11 ressort de ce tableau, par exemple, 
qu’une chaîne comprenant un capteur GIP-5 et un potentiomètre 
ee a de la redondance structurelle, puisque À” — 0,443/0,058 — 
—=.1,0; 


Tableau I-I 


Capacité de transmission pour quelques types d’appareils 
de contrôle et de mesure construits en série 


| que ae | Gris | plate 
Types d'appareils pleurs a de l'appareil è d'appareil 

Potentiomètres et ponts automati- 

ques électroniques à diagramme 

à disque 

EPD-02 et EMD-102 . . . . . . | 0,5(0,5)* 15(5) * 0,443(1,329) * 

EP-102 et EM-120 .. . . . .. 0,5 20 0,332 

0,5 8 0,830(0,353) ** 
EPP-0,9 et EMP-109 . . . .. { 0,5 2,5 2,657(1,129) ** 
0,5 1 6,644(2,822) ** 

Appareils autoenregistreurs élec- 

troniques équilibrés KV/T et 

KVIW Me ASS heure 0,5 1,5 4,429 
Transformateur différentiel élec- 

tronique EPID . . . . . . . . 4,0 145 0,376 
Appareil à système ferrodynami- 

que de transmission des signaux 

Nes este Dre 0,5 20 0,332 
Manomètre différentiel à mem- 

brane DMK-R......... 4,0 : 2,822 
Appareil enregistreur secondaire 

LRE-29AÀ 2 4 4 a 44 à 1,0 0,5. 11,288 
Manomètre différentiel pneumati- 

que à compensation DMPK-4 1,0 | 5,644 


Manomètre différentiel à flotteur 

DP-280 pour une chute de pres- 

sion de 33330,5 N/m? . : . .. 4,5 CA 1,261 
Indicateur de poussée TNSK . . 2,5 25 0,173 
Capteur d’analyseur de gaz GIP-5 40,0 40 0,058 
Analyseur de gaz à thermoconduc- 

tométrie TKG-5 . . . . . .. 5,0 190 0,018 


* Les valeurs de £, T et C:; données entre parenthèses se rapportent à un régime ac- 


céléré, 
** On donne entre parenthèses les valeurs dr C; pour les EPP-09 à limites étroites, 


pour lesquels £ = 1. 
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Enregistrement de l'information. Des diagrammes à disque et 
à bande, réglés en unités (ou en pourcentage) convenables, servent à 
porter et à conserver l'information donnée par l’appareil sous une 
forme suffisamment commode pour pouvoir être utilisée directement ; 
de la façon dont l'information y est enregistrée dépend la plus ou 
moins grande facilité de sa lecture. Un mauvais enregistrement peut 
causer une perte d'information irrémédiable par suite de la non-con- 
cordance entre ses vitesses de réception C, et d'enregistrement Ce. 

On a déjà noté ci-dessus que les éléments de mesure et d'’enregis- 
trement de l'appareil constituent deux maillons d’information succes- 
sifs. Pour le premier d’entre eux, on a déjà examiné C;. Définissons 
maintenant Ce. 


Exemple 1-3. Le potentiomètre à un point EPP-09 enregistre la grandeur 
mesurée sur un diagrarnme à bande. La vitesse de progression de la bande est 
—= 60 mm/h; le temps de parcours de toute la graduation par le chariot est 
T = 8 s; la largeur de la ligne d'enregistrement est b = 0,5 mm. 
Dans ces conditions, la capacité de transmission C, sera moindre que la 
valeur de C'; donnée par le tableau I-1 (C, << C;: cas du filtrage) et une perte 
d'information est en pareil cas inévitable, ainsi qu'il résulte du théorème n° 21 


——— 


Fig. 1-11. Enregistrement d’un signal sur un diagramme à bande: 
a —v— 60 mm/h, b — v — 240 mm/h. 


de Shannon $. Cette perte, dans notre exemple, se manifestera par la superposi- 
tion des lignes d'enregistrement l’une sur l’autre: tout l'enregistrement est com- 
me comprimé. Cela est bien visible sur la fig. 1-11. Pratiquement, on ne peut 
distinguer nettement les lignes que pour une fréquence de marquage au plus égale 
à 1 mm de bande, c’est-à-dire lorsqu'elles sont situées côte à côte, l’une près 
de l’autre. Un calcul simple montre qu'il y en aura 7,5 sur la bande a. 

Pour chaque vitesse de progression du diagramme à bande, la capacité de 
transmission C. de l'enregistrement diffère: on la définira par 


Ce=K'Ci. (1,29) 
On peut ici proposer comme valeur du coefficient de concordance structu- 
relle l'expression 


aTv 


KE 3600 


(1,30) 


où « est 1e rapport de la plage de variation de la grandeur à mesurer à la grandeur 
totale (en pratique, on choisit habituellement «& = 1/3). 
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: En portant dans les formules (1,28) et (1,29) les valeurs spécifiées on obtien- 
ra : 


___ 8-60 
7 73-0,5-3600 


Ce = 0,089 .0,83 = 0,074 bit/s. 


À partir de la formule (1,30), on peut résoudre le problème in- 
verse : trouver la vitesse optimale v,,+, pour laquelle C/C; — K'=1 
(pour K’ >> 1, on aura une dépense excessive de bande ; pour X” << 1, 
une perte d'information est possible): 


b.3600 
Uopt = TaT— . 


K' —= 0,089, 


Les appareils ayant un diagramme à disque sont caractérisés 
par une relation plus désavantageuse entre les éléments de mesure 
et d'enregistrement ; du fait de leur faible vitesse de rotation et d’une 
échelle de temps qui diffère avec le rayon r, la vitesse d’enregistre- 
ment v = œ(r), pour ces appareils, est 


Ce=K;K;C;. (1,31) 
Le coefficient ÆX° est calculé par la formule (1,30) en supposant 
que v — 2xhR/24. Le coefficient X, se trouve par la formule: 


K,= "5, (1,32) 


où roet R sont les rayons en mm du début et de la fin de la graduation 
du diagramme. 

La grandeur X, prend en compte la perte d’information due à 
la non-uniformité de la vitesse d'enregistrement en fonction du rayon. 
Ainsi, dans les appareils EPD-02 et EMD-102, pour lesquels À — 
— 133 mm et ro — 28 mn, on a v = 35 mm/h et K; — 0,6. Il n’est 
pas sans intérêt de noter que le fonctionnement de ces appareils en 
régime dit accéléré (temps de parcours de la graduation par l'aiguille 
T = 5 s) n'’augmente pas la capacité de transmission de l’appareil 
(Ctr = Ce) et est de plus indépendant du temps T7. Il est aisé de le 
montrer en remplaçant dans la formule (1,31) X° et C; par les valeurs 
correspondantes tirées des formules (1,28a) et (1,30) pour a = 1: 

K;,v 
Cu io om (T) - (1,33) 


L'erreur d'enregistrement est ici Ë — 1. 

Pour les types d'appareils à disque cités ci-dessus, €, = Ctr — 
— 0,067 bit/s et C; — 1,329 bit/s; par suite, C,/C, = 0,05. En 
d’autres termes, les possibilités d'information de l'élément d'enregis- 
trement des appareils EPD et EMD ne constituent que 5% des pos- 
sibilités investies dans leur construction ; et si de tels appareils con- 
tinuent de fonctionner dans nos usines, c’est uniquement parce que les 
flux d’information qui y rentrent sont dans l’écrasante majorité des 
cas bien moindres que leur capacité de transmission. 
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IL y a lieu de poser ici la question de la non-concordance structurel- 
le entre objet de la mesure et système de mesure. En outre, lorsqu'il 
eat indispensable d'intervenir dans un processus technologique (en 
tenant compte de l'efficacité des moyens de mesure), la seule infor- 
mation qui apparaît comme nécessaire est celle qui a trait à l'écart 
de la grandeur à mesurer par rapport à un certain niveau donné. 
Le reste de l'information, qui occupe en général la plus grande partie 
du papier diagramme, est en définitive un fardeau inutile. 

C'est pourquoi, à notre avis, les progrès dans la résolution des 
problèmes d’automatisation complexe sont à attendre, par exemple, 
des idées de la technique des centres !?, qui allie heureusement la 
mesure d’un grand nombre de paramètres à une sélectivité, une com- 
pacité et une efficacité élevées des moyens d'information. 


7. Types et systèmes de contrôle automatique (SCA) 


Ainsi qu'il ressort de ce qui précède, on entend par régulation ou 
contrôle les diverses actions exercées sur les grandeurs d'entrée afin 
de satisfaire aux exigences imposées à la sortie du système. Les actions 
de commande peuvent se subdiviser en différents types, d'après 
lesquels on réalise tel ou tel mode de commande et d'asservissement. 

Suivant la fonction à laquelle est destiné 
le système de contrôle automatique (SCA), on peut avoir les types 
suivants de SCA. 


Système de stabilisation, La grandeur de sortie est dans ce cas 
maintenue à l'intérieur de valeurs données d'avance: 


où y est la valeur donnée du paramètre de sortie et y sa valeur courante. 
Alors, 


ÿ—y=Ey (1,35) 


où e, est la grandeur de l'erreur, ou signal d'asservissement. 

Sous l'action de ce signal, le régulateur met en mouvement le 
mécanisme d'exécution. L'’organe de régulation, une soupape par 
exemple, modifie directement le paramètre technologique correspon- 
dant, lequel provoque à son tour une variation de la grandeur à con- 
trôler. 


Système asservi. Dans ce cas, la valeur donnée du paramètre 


de sortie varie dans le temps [y (t)] dé façon aléatoire, suivant les 
exigences successives de l'opérateur par exemple. 


Système de contrôle programmé. La variation de y (t) doit alors 
se poursuivre selon un programme déterminé. 


Système de contrôle optimal. Dans ce cas, on impose au système 
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de commande de rechercher le passage optimal du processus d’un 
état permanent à un autre. 


Système extrémal, Il n’est quelquefois pas possible de détermi- 
ner à priori les conditions optimales d'évolution des processus ; 
dans ce cas, on charge le système de commande des problèmes de re- 
cherche de ces conditions (conformément à un critère d'optimisation 
choisi) et de leur maintenance. 


« 


Système de contrôle à autoréglage. On charge alors le système 
d'assumer la fonction de recherche et de réalisation des conditions 
optimales d'évolution du processus lorsque ses caractéristiques va- 
rient. 

A tous les types de systèmes de commande et d’asservissement 
peuvent être imposées des contraintes en liaison avec les erreurs à 
corriger : a) les erreurs d’asservissement doivent être bornées ; b) il 
faut réduire les erreurs aussi vite que possible ; c) les erreurs doivent 
toujours être de même signe, ce qui veut dire qu'on exlut la possi- 
bilité d'oscillations du processus. On parvient généralement à créer 
un bon système de contrôle par une solution de compromis entre les 
deux premières contraintes : faiblesse des écarts et célérité de la réac- 
tion. 

On peut réaliser les programmes de régulation en se fondant sur 
deux procédés de contrôle: le procédé en chaîne ouverte et le procédé 
en chaine fermée. 

Pour simplifier l'examen de ces procédés, nous [es analyserons 
sur des systèmes linéaires, dont les problèmes de régulation forment 
une classe de problèmes très importante et vaste. Les éléments de 
ces systèmes ont des entrées et des sorties liées entre elles-par des ex- 
pressions en forme d'équations différentielles linéaires. La discus- 
sion de telles équations est relativement simple, et ses résultats sont 
applicables à de nombreux problèmes d’une grande importance pra- 
tique. 

La fonction G qui caractérise l'état d’un système linéaire peut 
être représentée sous la forme d’un opérateur (p. 116). Dans ce cas, 
on peut exprimer par des relations très simples la liaison entre les 
éléments du système à contrôler. 

La grandeur de sortie y est liée à la grandeur d'entrée x par l’équa- 
tion y = G, (x), où G est la caractéristique de l’état du système en 
présence de n états. Alors, le nombre des éléments G;, G:, Ga, ... 
.-. Gm qui sont assemblés en ligne ou en parallèle peut être repré- 
senté sous forme opérationnelle à l’aide d'un seul élément : 


G= y/x, (1,36) 
où y et x sont les transformées des variables correspondantes. 
Pour des éléments assemblés en série, le coefficient de transmis- 


sion total (l'opérateur) G est égal au produit des différents coeffi- 
cients de transmission : 


ylz = G =GG:Gs ... Gn, (1,37) 
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tandis que pour des éléments assemblés en parallèle, il est égal à 
leur somme : 


ylz=G=6G;+G+G3+ + Gm. (1,37a) 


Si l'on admet que la grandeur de sortie exigée y est atteinte dans 


le système pour au moins une des variations de la variable de sortie x, 
alors ce système peut être corrigé et prend la forme: 


y =Gx. (I,38) 


Dans ces conditions, le bloc-schéma a la forme représentée fig. I-12 

(en haut). 
Système de contrôle en chaîne ouverte. On peut construire ce 
système à l’aide de deux procédés. En utilisant le principe de correc- 
tion du système à contrôler, 


Correction Correction on construit un système de 
de l'entrée À de La sortie ÿ régulation en chaîne ouverte 


(fig. I[-12); la grandeur d'en- 
trée est alors corrigée suivant 


le désaccord e, = x — +. Le 
régulateur maintient la valeur 
x de la grandeur d'entrée au 


niveau z avant l'entrée dans 
le système. 

Lorsqu'une perturbation 
z agit sur le système, la gran- 
deur de sortie y s'écartera de 
la valeur y et un désaccord 


Fig. [-12. Schéma de principe d’un systè- prendra naissance. Mais 2 est 
me de régulation en chaîne ouverte (en ?aintenu constant quelle que 
haut: bloc-schéma d’un système corrigé) soit la perturbation introdui- 

te, de sorte que la grandeur 
de l'erreur est liée à la grandeur z de la perturbation par les rela- 
tions qui vont suivre. On obtient, en vertu des équations (1,34) à 
(1,36) : 


Perturbation 


Etément 
sensible 


ey=(y—y)=6G (x) — (I,39) 
De la fig. 1-12 il résulte que 
y=G(x)+G'(z); ([,40} 
par suite, 
ey = G" (2), (1,41) 


où G’ (z) caractérise l'influence d'une perturbation inconnue et in- 
contrôlée sur le paramètre de sortie du processus. 

Des exemples de systèmes en chaîne ouverte sont fournis par les 
processus que l’on contrôle par une variation convenable des para- 
mètres (exemple : l'humidité) relatifs aux matières premières à trai- 
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ter; dans de telles conditions, on obtient à la sortie les valeurs im- 
posées pour les paramètres. 


Contrôle avec compensation de la perturbation. Si l’on sait d'avance 
que les matières premières ont des propriétés variables, deux cas sont 
alors possibles : 

a) afin de maintenir constante la composition de l'alimentation, 
on utilise une réserve de matières premières préparée à cet effet ainsi 
que divers mélangeurs ; 

b) on considère comme inévitables les variations des propriétés 
des matières premières et l'on maintient constants les paramètres 
de sortie en faisant varier les données (spécifications) du processus. 


Perturbation 


Fig. 1-13. Schéma de principe d’un système de régulation avec compensation de. 
la perturbation 


Pour déterminer de combien il est nécessaire de faire varier les 
données du processus afin de s'adapter aux variations des matières 
premières, on se fie généralement à l'expérience passée : c'est le con- 
trôle selon la perturbation, qui est impossible si l’on ne dispose pas 
de renseignements préalables sur le processus. 

La fig. I-13 représente le schéma de principe d’un système de 
contrôle avec compensation de la perturbation. 

Donnons l'expression des écarts à l'entrée et à la sortie, 


= (—2) et ey=(ÿ—y). 


En l'absence d'écart, c’est-à-dire pour x — z, on a y = Gt. 

D'après la fig. I-13, on peut considérer la grandeur de sortie 
comme le résultat de trois actions: G, agit suivant x, G, suivant zx, 
et G&, suivant z. Par suite, d’après l'équation (f, 37a), 


y = Gt + Gore + Gaz, (1,42) 

où zx, est la grandeur de sortie du régulateur G,, déterminée par 
Te — Gex. (1,43) 
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On tire des équations (1,38), (1,42) et (I,43): 
y = Gt + Gore, + G32, 
d'où résulte également : 
Ey = (Gi — GiGr) ex — G32. (1,44) 


Par conséquent, les conditions nécessaires pour une compensation 
totale de la perturbation seront: 


pour z = 0, 
(Gi — G:3Gr) = 0, (1,45) 
€y = —(3z 0. (1,46) 


On peut de l'équation (1,45) tirer la conclusion que pour choisir 
le régulateur G, approprié, il faut connaître les actions G, et G, du 
processus ainsi que ses entrées, et donc prévoir son comportement. 

Ainsi, la précision d’une régulation avec liaison directe dépend 
de l'exactitude sur la prévision des paramètres du processus. Il faut 
aussi noter que ce système ne comporte pas de réaction à la perturba- 
tion z [cf. l'équation (I1,46)1. 

On emploie le système de contrôle avec compensation dans les 
processus où les principales perturbations sont connues et peuvent 
être mesurées. 


Système de contrôle en chaîne fermée. Dans ce cas, on fait appel 
à la valeur de la variable de sortie pour agir sur l'entrée du système 
par l'introduction d’une action en retour. 


Fig. 1-14. Schéma de principe d’un système de régulation à asservissement 


La fig. I-14 représente}le schéma de principe d'un système de 
contrôle avec action en retour. D’après ce qui précède, nous obtien- 
drons pour le système à contrôler, selon l'équation (1,42): 


y = Gr + Gite + Gaz. 


En présence d’une action en retour, la sortie du régulateur sera 
déterminée par 


Te — Grey. (1,47) 
On peut donc écrire : À 
= 1100 ([,48) 
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Un système de contrôle avec action en retour a pour critère 
ey —> 0 lorsque GoGr — 0. (1,49) 


De là découlent deux importants avantages du système à action 
en retour : 

1) conformément à l'équation (1,48), ce système entraîne une 
réduction de l'influence des perturbations et une diminution du dé- 
saccord ; 2) suivant l'équation (1,49), le critère d'obtention de faibles 
écarts est que la valeur du produit GG, soit grande et positive. Aussi 
n'est-il pas nécessaire de connaître avec précision le processus lui- 
même pour entreprendre de le contrôler. 

Le défaut du système de régulation à action en retour consiste en 
cè que la correction de l'erreur d ‘entrée s'effectue seulement après 
que le signal d'erreur soit passé à travers le système à contrôler. 

De l'équation (L, 48) résulte également que lorsque 1 + G3G, — 0, 
c'est-à-dire lorsqu'un signe négatif apparaît où que ce soit dans le 
système, une action en retour positive y prend alors naissance, et 
€y —+ O0. 

Dans certains cas, il est indispensable de connaître le temps de 
retard du système. Sinon, employer sans discernement un système 
à asservissement négatif peut avoir pour effet d'introduire dans ce 
système des fluctuations importantes, et non de le contrôler. 

En élaborant des systèmes à asservissement, on utilise les lois 
de régulation suivantes (cf. aussi page 35). 


Régulation proportionnelle. Dans ce cas, le signal du régulateur 
est proportionnel à l'erreur (à l'écart de la grandeur à contrôler). 
L'équation (1,47) prend donc la forme 


Ze = K;e,, (1,47a) 


où K}, est le coeificient d'amplification du régulateur. 
Si l’on exprime la caractéristique dynamique du processus avec 
les constantes X, et K°, l'équation (1,48) prend la forme 
| Ke 
€y — TRE . (1,48a) 
En pratique, K,K, ne peut être pris aussi grand que l'on veut. 
C'est pourquoi il existe une erreur résiduelle e,, qui porte le nom de 
non-uniformité résiduelle du contrôle. 


Régulation par intégration. Dans ce cas, le régulateur fonctionne 
selon la loi 


{ 
Te + À e dr. (1,50) 


Le signal du régulateur augmente pendant une durée indéfinie 
tant que persiste l’erreur. L'emploi commun des régulations par inté- 
gration et proportionnelle permet d'éviter la non-uniformité rési- 
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duelle du contrôle. La constante de temps T' sert de mesure à l’action 
exercée par une régulation par intégration. 

Plus T est petit, plus intensément le régulateur s'efforce d'’éli- 
miner l’erreur du processus. 


Régulation par dérivation. Dans ce cas, le régulateur fonctionne 
selon la loi 


Le=T—: (1,51) 


La valeur la plus grande du signal du régulateur est obtenue pour 
la plus grande vitesse de variation de l'erreur (de l'écart), le signal 
ne réagit pas à une erreur constante. La régulation par dérivation 
conduit à une stabilisation du processus, en raison de la rapidité des 
actions de contrôle. 

Les diverses lois de régulation sont employées dans leur ensemble 
pour la création de SCA. La fig. [-15 représente un SCA qui réalise 
la stabilisation des paramètres d’un processus à l’aide d'une régu- 
lation automatique permettant de maintenir ce processus dans un 
régime bien défini quelles que soient les perturbations, celles-ci étant 
compensées par l’action propre du SCA. 


8. Commande automatique des systèmes 
de la technoïogie chimique 


Il convient de distinguer le contrôle automatique ou la régulation 
d’un processus de Ia commande automatique de ce processus. Comme 
il a été dit plus haut, le problème du contrôle automatique consiste 
habituellement à maintenir certaines grandeurs technologiques à 
un niveau donné au moyen d'installations spéciales : les régulateurs. 

Le contrôle est généralement réalisé à l'échelon inférieur de la 
hiérarchie de la production chimique, au niveau des processus types 
de la technologie chimique (cf. fig. I-3). 

Le problème de la commande automatique consiste à intervenir 
activement et de façon directe sur la marche du processus technolo- 
gique et à mettre au point les spécifications des régulateurs en vue 
d'optimiser le processus dans les conditions continuellement changean- 
tes de la production. La technique des calculs rentre donc dans Je 
cadre de la commande automatique. 

La commande automatique est réalisée aux deuxième et troisième 
échelons de la hiérarchie de la production chimique: au niveau de 
l'atelier, de l'usine, etc. | 


Principes fondamentaux de la logique dans 
la commande des processus de la technologie chimique 


Au cours de la résolution des problèmes de commande et d’opti- 
misation d’une production chimique, on a dans bien des cas à com- 
biner la recherche des variantes optimales d'emploi de l'équipement 
avec toute une série d'opérations de commutation. 
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Ces opérations s'effectuent conformément à une certaine stratégie 
optimale des commutations, que l’on énonce sous la forme d'un algo- 
rithme de commande 1-16, 

L'algorithme de commande doit envisager la vérification d'une 
série de conditions ayant trait à l'emploi de l'équipement dans diffé- 
rents régimes techniques (régimes de marche et d’arrêt des appareils, 
régimes d'exploitation normale, régimes de panne). 

Le choix de la stratégie optimale des commutations, fondé sur 

l’analyse des situations qui peuvent surgir en cours d'utilisation de 
l'équipement à différents régimes, s'énonce en premier lieu sous for- 
me de prescription verbale ou de règlement technologique. 
. Le règlement technologique est la prescription 
de départ sur laquelle on se fonde pour construire un automate réa- 
lisant la stratégie de commutation imposée. Mais l'existence d’un 
tel règlement sous forme de prescription verbale n’est encore pas suf- 
fisante pour permettre de faire directement d’ après lui la synthèse 
de l’automate. IL est nécessaire de formaliser jusqu’à un certain point 
l'écriture de la prescription technologique, en termes qui soient pro- 
pres à être utilisés dans la technique de la commande. 


Algèbre de la logique. Ces termes, pour l’algorithmisation des 
problèmes de commutation, sont empruntés à l'algèbre de la logi- 
que. L'utilisation à de telles fins de l'appareil de l'algèbre de la logi- 
que est aujourd'hui aussi indispensable que peut l’être, par exemple, 
l'emploi de l'appareil des équations aux dérivées partielles pour dé- 
crire mathématiquement les processus en évolution dans des systèmes 
à paramètres distribués. L’algèbre de la logique est un appareil mathé- 
matique qui permet de conduire sur les jugements logiques des opéra- 
tions semblables à celles qui, en mathématiques élémentaires, ma- 
nient les symboles algébriques. 

C'est en examinant les schémas éléctriques de relais à contact que 
l'on a prêté pour la première fois attention à la possibilité d'employer 
les termes de l'algèbre de la logique pour décrire les actions des instal- 
lations technologiques. A l'heure actuelle, c'est devenu une évidence 
qu’il faut faire appel à l'appareil de l’algèbre de la logique dans tous 
les cas où la description des décisions et des stratégies s’efféctue sous 
la forme de deux alternatives qui s'excluent mutuellement (par exem- 
ple, ou bien l'appareil de contact est utilisé en régime de marche, ou 
bien -il est arrêté pour régénérer le catalyseur). 

La complexité et les dimensions des problèmes de commande qui 
se posent en pratique, le grand nombre d'information dont il faut 
disposer lorsqu'on use de systèmes de commande mettent l'ingénieur 
dans la nécessité d'employer l'appareil mathématique de l'algèbre 
de la logique comme procédé de résolution des problèmes d’ algorith- 
misation des processus de commutation. De là est apparue une néces- 
sité pressante : faire connaître au lecteur les aspects pratiques de l'eni- 
ploi de l'algèbre de la logique, c’est-à-dire.les problèmes d'’algorith- 
misation des processus de commande dans la production chimique. 
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Dans la présente partie, les problèmes d’algorithmisation de la 
commutation par application des méthodes de l'algèbre de la logique 
sont examinés sur un exemple, celui de la résolution des problèmes 
types de commande des appareils à contact, largement répandus dans 
l’industrie chimique. On donne dans ce même chapitre les renseigne- 
ments essentiels sur les éléments de logique mathématique néces- 
saires pour comprendre le fond du problème analysé. On trouvera 
dans une série d'ouvrages spécialisés 13-17 des sources de renseigne- 
ments plus détaillés sur l’objet de la logique mathématique considé- 
rée sous son aspect appliqué. 


Problèmes de commutation de l'équipement. Parmi les problèmes 
qui apparaissent lors de la résolution des questions d'optimisation 
et d’automatisation de la production chimique, les problèmes de com- 
mutation de l'équipement occupent une place considérable. Le fait 
que ces problèmes soient largement répandus en chimie est dû aux 
particularités propres à la production chimique, où un rôle important 
est affecté aux appareils à action périodique. 

On peut dégager, lorsque la commande est exercée par de tels appa- 
reils, les trois problèmes les plus caractéristiques parmi ceux dont la 
résolution exige d'accomplir une suite déterminée d'opérations de 
commutation : | 

1. Optimisation des mises en marche et en arrêt de l'outillage 
sous le rapport du gain de temps et des dépenses d'exploitation. 

2. Protection des groupés de machines en cas d'apparition de 
pannes en cours d'exploitation. 

3. Coordination des cycles de fonctionnement des divers appareils 
travaillant parallèlement sur un même collecteur (problème de la 
relève de l'équipement lorsque des appareils sont retirés pour être 
mis "n régénération ou en réserve). 


Commande logique. Les tâches de commutation de l'équipement 
sont généralement réalisées à l’aide d’automates qui font partie des 
systèmes réunis dans les catégories de « systèmes de commande logi- 
que ». 

On'entend par commande logique un ensemble de procédés permet- 
tant d'assurer à l’aide d’un automate une dépendance logique donnée 
entre les signaux provenant des capteurs, lesquels fournissent l’infor- 
mation sur l’état du système à commander, et les actions de comman- 
de sur les mécanismes d'exécution. 

Tout automate, de même que tout système physique, est caracté- 
risé par deux facteurs : a) le schéma de commande, qui peut être repré- 
senté sous forme analytique par un système d'équations d’algèbre 
de la logique, et b) le procédé de réalisation de ce schéma, qui dépend 
à son tour du type et de la construction des éléments utilisés dans 
l'automate (éléments électroniques, électromécaniques, pneumatiques, 
et autres installations de type relais). 
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Conformément aux deux caractéristiques d'un automate indiquées 
ci-dessus, le problème de la commande logique se résout en deux éta- 
pes : 
4. Analyse du fonctionnement du système à commander et éla- 
boration de l'algorithme de commande. 

2. Synthèse de l’automate réalisant l'algorithme obtenu. 

En qualité d’information sur le processus, on emploie des signaux 
à deux niveaux, désignés conventionnellement par les symboles 
« Ov et «1» (cf. page 22). Les deux niveaux du signal correspondent 
aux deux états possibles du paramètre. 

Une telle forme de présentation de l'information relative au 
processus répond bien aux traits spécifiques des problèmes de mise 
en marche et de protection automatiques de l'équipement ; en effet, 
dans les systèmes de commutation, le travail des actions de comman- 
de ne s'effectue que lorsqu'il y a passage à un nouvel état de l'unité 
à commander. Ce passage se produit lorsque les paramètres qui 
caractérisent l'état de. cette unité atteignent une certaine valeur 
critique permanente. : 

Quand, par exemple, on met en marche un appareil à froid afin 
de lui faire effectuer l'opération qui suit dans l’ordre de marche, 
il est indispensable d'arriver à un état. de chauffage déterminé. 
Ce faisant, lorsque la température ainsi contrôlée atteint Le niveau 
du régime que l’on a fixé comme étant le régime convenable, ce 
dernier événement peut être regardé comme le passage d’un certain 
état, désigné par le symbole « 0», à un état caractérisé par le symbole 
« 1». Au premier état correspondait pour la température la valeur 
courante cour < Égon: le deuxième état vérifie la condition 
{cour > ldon: 


Tableau des états. Dans l'exemple précédent on n’a considéré 
que deux états possibles de :l’appareil, puisqu’un seul paramètre 
était utilisé pour caractériser le système. Dans le cas général, l’état 
du systèmé est caractérisé à chaque instant par l’ensemble des 
valeurs discrètes (« O0» ou « 1») d’un assez grand nombre de para- 
mètres et peut être représenté par un tableau des états (tableau 1-2). 

Chaque ligne de ce tableau correspond à l’un des états possibles 
du système, dont les propriétés sont estimées à l’aide de V paramè- 
tres. Dans chaque ligne est inscrit l’un des arrangements possibles 
de valeurs des paramètres d'entrée x,, Zoe, æ3, . . ., æN. Le nombre 
total des états du système qui sont théoriquement possibles (du 
point de vue des opérations de commutation) est égal à 2%. 


Tableaux des branchements. Dans la commande d’un processus, 
on fait correspondre à chaque arrangement de valeurs des signaux 
d'entrée des valeurs discrètes déterminées des signaux de sortie ou 
de commande y;, Ys, . . ., yn. La corrélation entre signaux d'entrée 
et de commande peut s'exprimer à l’aide de tableaux des branche- 
ments ; l’un de ceux-ci est représenté sous la forme du tableau 1-3 
pour le cas de trois paramètres d'entrée et un paramètre de sortie. 
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La relation entre les valeurs des signaux d'entrée et de sortie 
exprimée par le tableau 1-3 caractérise une certaine stratégie de 
commutations et peut donc être considérée comme un algorithme 
de commande. 


Tableau. 1-2 Tableau I-8 

] FN xi we x8 v 
0 ) 0 () 

0 4 0 { 0 (9) 
0 0 4 4 

0 0 0 i 1 | Oo 
1 0 1 0 0 0 
1 { 0 4. 
0 1 0 1 1 
.4 1 4 À 


Ce tableau des branchements correspond à la réalisation d’une 
certaine dépendance logique de type général y = f (x, Ze, a), 
dépendance que l'on peut déchiffrer à l’aide des fonctions élémentai- 
res de l'algèbre de la logique. Par là, il faut comprendre que toute 
fonction de l'algèbre de la logique, aussi compliquée soit-elle, peut 
être exprimée par une formule à l’aide de trois opérations élémentai- 
res: addition logique, multiplication logique et négation. À ces 
trois fonctions élémentaires correspondent les tableaux des branche- 
ments et les notations en symboles d’algèbre de la logique qui vont 
suivre : 

1. Fonction d'addition logique (4 ou»), y = x, \/ za (tableau I-4). 

2. Fonction de multiplication logique («et»), y — zx, (ta- 
bleau I-5). 

3. Fonction de négation («non»), y — x (tableau 1-6). 

N'importe quelle dépendance logique non simple peut être 
représentée comme une combinaison des fonctions élémentaires de 
l'algèbre de la logique. On peut de même montrer que le tableau 


Tableau I-4 Tableau 1-5 Tableau I-6 
=1 | 43 y X4 | Xa V x | (2 
0 0 0 0 0 0 à 
0 1 { 0 1 0 , 
| 0 | 1 0 0 { o 
| { { 4 { | 


des branchements donné plus haut (tableau I-3) est associé à une 
fonction logique du type: | 
y = f (Ai Los Ts) = (ti Lo) V] (t2° 8). 
Nous en fournirons la démonstration par construction directe 
du tableau des branchements (tableau 1-7) d’après l'équation 


y= (ri) V (&2°2), 


en nous servant pour cela des tableaux des branchements correspon- 
dant aux trois opérations élémentaires. Le résultat obtenu est identi- 
que aux données représentées dans le tableau I-5. 


Tableau 1-7 


y = (xi-xa)V(Xa-xs) 


X2°X8 


0 
{ 
0 
0 
À 
1 
0 
4 


> RO» © rm» © © 
à © = © © © © © 
© RO OO © © 
> 2 2 À © = © © 
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Dans le cas général, le problème d’algorithmisation du processus 
des commutations se ramène à la recherche de fonctionnelles du type 


y: — fi (x,, Lo; T3; e _. L j) CE 9 Zn) 
Ya — fe (t4, Loy Ugo » + +7 Vs + TN) 
Ya = fa (Zur Lors Lg à +) Lis +, ŒN) 
à (1,92) 
Um — Îm (x, Lo, Lg) CET | L};, . X ) j 
qui assurent la vérification des relations logiques données entre 
l'ensemble des valeurs des paramètres d'entrée x, Ze, ..., Zn 


et celui des valeurs des paramètres de commande (de sortie) y,, 
Yzs Us: - + +1 Um: 

Il n’est pas toujours possible d'utiliser les tableaux des branche- 
ments comme matériel de départ en vue de l'élaboration d'un algo- 
rithme de commande qui soit exprimable en termes d’algèbre de la 
logique. L'emploi de ces tableaux est justifié dans le cas où la dépen- 
dance entre signaux est relativement simple. En présence d’un grand 
nombre de variables indépendantes, la méthode ci-dessus devient. 
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peu commode, puisque la composition des tableaux comporte un 
passage en revue de toutes les combinaisons possibles de valeurs des 
arguments. Ainsi, pour V — 10, le nombre de lignes du tableau des 
branchements est 212 — 1024! En outre, les tableaux des branche- 
ments ne permettent de représenter l'algorithme de commande que 


VAT 


EN NE # 

Fig. 1-16. Arguments d'entrée et fonc- Fig. 1-17. Actions en retour dans la 

tions de sortie dans les automates lo- structure d’un automate logique 
giques | 


pour une classe restreinte d'automates logiques, qui sont caractérisés 
par l’invariabilité de leur état interne. Dans de tels automates, 
un choix donné de valeurs pour les arguments d'entrée x est associé 
à des valeurs strictement déterminées des fonctions de sortie y 
(fig. [-16). 


Systèmes de commande avec mémoire. A la différence des systè- 
mes précédents, la majeure partie des automates logiques que l’on 
rencontre dans la pratique se rapportent à la catégorie des systèmes 
de commande avec mémoire, dans lesquels l'ensemble des signaux 
de sortie élaborés dans un certain intervalle de temps dépend non 
seulement des signaux d’entrée donnés à l'instant même, mais aussi 
des signèäux qui sont parvenus précédemment. Ces äctions anté- 
rieures s'inscrivent dans l’automate par un changement de son état 
interne. La réaction de l’automate est déterminée et par l’ensemble 
des signaux d'entrée qui y entrent et par son état interne au moment 
considéré. .. 

Une particularité caractéristique des systèmes de commande 
logique avec mémoire est constituée par la présence d'actions en 
retour dans la structure de l’automate (fig. 1-17). L'existence de 
ces asservissements est prise aussi en compte dans le système d'équa- 


of 


tions (1,53), qui correspond à l'algorithme de commande d’un systt- 
me avec mémoire: 


Y1 — fi (ti; Los eee LAN; Yi, Yes - Ym) 


Ya = fo (Air Las à + TN Yis Var « + + Um) 
Us — fs (x Los + 5 TN UYys Yos + +.) y m) ([,93) 
Um — fra (Zi, Los oo 9 TN Yuis Yos - Ym) 


Le signe distinctif du système d'équations (1,53) consiste en 
la présence dans le second membre des symboles des signaux y. 
Les valeurs des signaux y,, yo, . . ., Un définissent l’état « interne» 
de l’automate au moment de la variation de l’un quelconque des 
signaux d'entrée x; 

Cellule de mémoire. L'automate le plus simple qui réalise un 
algorithme à action en retour est un bloc comprenant une cellule 
de mémoire élémentaire. Celle-ci a pour mission de mémoriser 
à la sortie le signal 1 qui lui était parvenu auparavant, et ceci après 
que le signal Ô ait été rétabli à l'entrée de la cellule. 

A une cellule de mémoire correspond une équation du type 
y = æ V (æ:ry). Nous allons examiner les valeurs possibles du 
paramètre de sortie y de la cellule en fonction des différents états 
des signaux d'entrée x et x. 

4. Supposons que l’état initial de la cellule soit caractérisé par 
la relation x, = 0, x; = 0 entre les signaux. Dans ce cas, y doit 
prendre la valeur 0, ce qui résulte de l'équation y = 0 A (O -y), 
qui se transforme en une identité de la forme O = 0 \/ (0-0). 

2. Supposons maintenant que pour x; — 0 le signal x, soit égal 
à 1; alors, pour la cellule, l’équation s'écrira sous la forme y — 
— 0 \/ ({:-y). Dans une telle équation, y peut prendre indifférem- 
ment les valeurs 0 et 1. Toutefois, au moment où parvient le signal 
%ÿ = 1, le paramètre y est nul. Par conséquent, l'identité prendra 
la forme O — © \/ (1-0) et la valeur y = 0 sera conservée. 

8. Dans l'hypothèse où x, — 1 et y — 0, prenons maintenant 
la valeur x, = 1. Alors, y— 4 \V/ (:y) = 1. Le second membre de- 
l'équation doit être égal à 1 quelle que soit la valeur de y: Par suite, 
y = À et cette équation, dans le cas présent, se transformera en une 
identité de la forme 1 — 1 \/ (1-1). 

4. Dans l'hypothèse où y = À et x, = 1, rétablissons x, — 0. 
L'équation s'écrira alors sous la forme y = 0 \/ (1:y). Dans la 
mesure où l’on avait y — 1, l'identité doit prendre la forme 1 — 
= 0 \/ (1-1), pour laquelle on a toujours ÿ — {, De cette façon 
a lieu une « mémorisation» de y — 1 après que. x, — 0 ait été 
rétabli. 

9. Afin maintenant d'établir y — 0, il faut assurer l'égalité 
zs = 0 dans l'hypothèse où x, — 0. Alors, pour la cellule, l'équation 
prendra la forme y = 0 \/ (0-y) = 0, pour laquelle sera restaurée 
l'identité 0 — 0 \/ (0-0). 

L'examen de l'équation de la cellule de mémoire montre qu'on 
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n'a pas entre les paramètres d'entrée x, et x, et la fonction y cette 
liaison rigide et univoque qui caractérise les systèmes dépourvus de 
mémoire. 

La non-unicité des liaisons (cf. alinéas 2 et 4) entre les paramè- 
tres implique la nécessité de composer plusieurs tableaux des branche- 
ments pour décrire une seule fonction à action en retour, du type 
y = f (x,, æ, y). Employer une série de tels tableaux, lors de la 
construction des alogorithmes de commande des systèmes avec 
mémoire, n'est possible que dans quelques cas très simples; en 
règle générale, il est nécessaire de poser d'emblée en termes d'’algèbre 
de la logique les algorithmes des processus de commutation, sur la 
base d’une analyse des corrélations logiques des paramètres et. de 
la stratégie de commande choisie. L'application de la méthode 
d'analyse logique pour élaborer un algorithme de commande com- 
porte en règle générale des raisonnements assez complexes. Cette 
méthode exige de la part de celui qui compose l'algorithme une 
certaine habitude. Mais cette habitude s'acquiert à mesure que 
l'on résout des problèmes pratiques, et de plus, la méthode d'analyse 
logique elle-même est dans de nombreux cas la seule qui permette 
de formuler avec succès l'algorithme de commande et de l'écrire 
sous forme analytique. 


Transformations logiques. L'étape de l’algorithmisation du pro- 
cessus de commutation s'achève par l'obtention d'une description 
analytique sous forme d'équations logiques analogues aux équations 
du type (1,53). Cependant, pour effectuer suivant l’algorithme donné 
la synthèse de l’automate, il faut faire toute une série de transfor- 
mations logiques en vue de ramener le système d'équations à la 
forme pour laquelle est dépensé le nombre minimal d'éléments 
physiques dans le schéma de commande qui réalise la stratégie de 
commutation donnée. 

Les transformations logiques s’opèrent suivant les règles décou- 
lant des relations fondamentales de l’algèbre de la logique. Exami- 
nons-en de plus près quelques-unes. 

4. Les fonctions d'addition et de multiplication logique vérifient 
les lois de commutativité et d'associativité : 


ti Va=tV mn 
Ty (Lo eXs) = (T1d2) Ta 
%4 V] (re V %s) = (1 V 22) V %s J 


Les deux fonctions satisfont en outre aux deux lois de distributi- 
vité : 


Ty Lo = Lo Xi | 


(1,54) 


Tito V Ze) = (Tarte) V (ti 3), (1,95) 
%4 V (tot ts) = (m1 V Ta) - (as V xs). (4,96) 
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Les formules (1,54) et (1,55) présentent une ressemblance avec 
les formules analogues de l'algèbre ordinaire. La formule (1,56) 
n'a pas d'équivalent en algèbre ordinaire. 

2. Les fonctions de l'algèbre de la logique vérifient aussi les 
relations suivantes, simples mais très importantes: 


(= z.r=0 

iN L=X z \[1=1 (1,57) 
ToT=ZX æ VV 0=x 

z V1 x0—0 


3. En outre, on a en algëbre de la logique les formules fonda- 
mentales suivantes, qui sont le plus souvent utilisées dans les trans- 
formations logiques : 


HS 2 V 22 | (1,58) 
Ti V Ta = Li To 

On peut démontrer les formules (1,58) au moyen d'une série 

de tableaux. À la formule x,:x, = x, \/ x, correspondent les ta- 


Tableau 1-8 Tableau I-9 
x | x2 x1-Xa 
0 0 (4) 0 0 1 1 1 () 
0 1 0 0 { 1 0 1 0 
1 0 0 1 (0) 0 1 1 (13 
1 1 Î À 1° 0 0) 0 4 
Tableau 1-10 Tableau 1-11 
| ose 
31 x2 x1Vxa x4 | Xx2 x1 x2 X1-x9 X1VXa 
0 0 0 
Ü | { 
1 0 1 
À 1 Î 


bleaux I-8 et I-9, et à la formule x, V x, = aœ 1-10, I-11, 
Les formules (1,58) ont pour conséquences les égalités : 
Lilo = TL \] Le | 


T4 \/ Lo —= L1°Lo 


(L,59) 


Maintenant que le minimum de connaissances nécessaires a été 
exposé sur les relations fondamentales de l’algèbre de la logique, 
nous ‘allons passer à l'étude d’un problème concret. 


Obtention d’un algorithme de commande. On a déjà dit plus 
haut qu'il était utile d'illustrer la méthode proposée de résolution 
des problèmes d'’algorithmisation des processus de commutation 
sur.un exemple de problème de commande, et ceci pour un système 
qui soit suffisamment largement répandu dans la production chimi- 
que. C’est à cette catégorie de systèmes que l’on peut justement 
rattacher les appareils de contact dans les processus catalytiques. 


Exemple 1-4. Trouver la stratégie optimale de commutation des appareils 
4e contact dans le cas où le poste de catalyse par contact, du point de vue du pro- 
blème de commutation, se présente comme un système de Æ fils parallèles incor- 
porant chacun m batteries de machines; Île nombre total de batteries est Æ-m. 
Les batteries fonctionnent toutes en régime périodique (contact — régénéra- 
tion — contact) ; par suite, seul un nombre tenet déterminé de batteries: 
se trouve, à un instant donné quelconque, en régime de contact. Les indices quan- 
titatifs fondamentaux de fonctionnement des appareils sont: le temps de con- 
tact, le temps de régénération, la productivité de la batterie, le degré de trans- 
formation, Îles dépenses à la régénération et le gain à l'unité de production. 


RIZ} R(?) 


Fig. 1-18. Gain moyen en fonction Fig. 1-19. Dérive de l'extremum 
du temps de la fonction de gain moyen 


Le problème de la commutation optimale des appareils de contact consiste 
à trouver la stratégie de commutations pour laquelle est atteint l'extremum d’un 
certain critère de commande, défini à l'aide des indices quantitatifs de fonction- 
nement des appareils en question. | 

Î] est rationnel d'utiliser comme critère le gain moyen À à l'unité de produc- 
tion, que l’on calcule sur un certain intervalle de temps T par 


T 
À [Pres — Qca— Fos—cy]dr—P 


0 
T+ Ag 


où F est la quantité de matières premières consommée; x, le degré de transforma- 
tion; €, c2, les coûts des produits correspondants; cs, les dépenses spécifiques 
liées au transport des matières premières: c,, les frais fixes; P, les dépenses à 
la régénération; Q, la consommation de chaleur pour maintenir la réaction; 
Atregr le temps d'arrêt pour régénérer le catalyseur. 


La relation intégrale qui vient d'être formulée répond à une fonction du 
type fonction à extremum, dans laquelle le gain moyen R atteint une valeur 
éxtrémale à un certain moment topt. L'intervalle de temps topt compté depuis 
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ls moment d'une nouvelle mise en fonctionnement de l’apparcil en régime de 
contact eq moment où le paramètre arrive à l’extremum, peut être considéré. 
comme le durée optimale de contact dans les conditions données d’emploi de 
l'appareil (ig. 1-18). Le vieillissement progressif du catalyseur, le caractère 
aléatoire de la variation des propriétés des matières premières à traiter et de 
la fluctuation des charges thermiques aboutissent à une dérive continuelle du 
point de l’extremum de la fonction de gain moyen par rapport à l'axe des temps 
(fig. 1-19). Corrélativement,i le temps optimal de contact varie pour chaque 
appareil et chaque cycle de contact. | 

Par suite, la stratégie optimale des commutations doit être construite en 


supposant que la i°"® batterie de machines a, quel que soit i, sa propre durée- 


optimale (au sens de maximum du gain moyen pour une opération) relativement 
au processus de contact: 

Dans l'hypothèse où les appareils sont utilisés de la façon optimale, on peut 
formuler la stratégie de commutation comme suit: 

1. 11 faut effectuer la commutation de manière à être assuré qu'un nombre 
constant d'appareils fonctionne à n'importe quel moment en régime de contact. 

2. Lorsque c’est Le tour d’une batterie d'appareils de sortir du régime de régé- 
pération, on branche sur ce régime celui des appareils qui a le premier atteint son 
tomps de contact optimal tTopt, :- 

La dernière condition pêut servir de test de commutation. 

Pour exposer le problème d’une façon plus accessible, nous introduisons. 
certaines simplifications. Nous supposerons que le système de commande doit. 
assurer la stratégie de commutation optimale pour des appareils disposés sur un 
fil seulement. Pour un fil, on met en régime de régénération un seul appareil. 
Les m — 1 appareïls restants fonctionnent alors en régime de contact. 

En plus de l'hypothèse précédente, on suppose monté un système autonome 
de commande optimale pour chaque fil. Il est clair que le nombre de ces systèmes, 
qui sont de structure identique, correspond au nombre de fils. 

Le retrait pour régénération des appareils de contact s'effectue sous l’action 
d’un signal qui provient d’une installation calculant la fonction de gain moyen: 
en vingt-quatre heures R (x) suivant l'équation (1,60). Lorsque la fonction R (t} 
atteint sa valeur extrémale, cette installation délivre le signal de disponibilité 
à la régénération. Si, au moment de l’arrivée de ce signal, l'appareil précédent 
n’a pas encore eu le temps de sortir du régime de régénération, l’appareil d’où 
le signal est parvenu se met dans la file d'attente et continue quelque temps à 
porter une charge. | | 

Le caractère non cyclique du processus de commutation, dû à la différence 
entre les temps de commutation optimaux T0pt des divers appareils, peut créer 
une situation où plusieurs appareils donnent l’un après l’autre des signaux de 
disponibilité alors que l’un des appareils n'a pas encore terminé son cycle de 
régénération. Dans ce cas, les appareils doivent prendre leur tour d'attente à la 
régénération, dans l'ordre d’arrivée de leurs signaux de disponibilité. Ainsi, Lè: 
système de commande des appareils est chargé du problème de mémorisation 
du rang d'arrivée dés signaux de disponibilité des appareils à la régénération. 


Dès que le traitement de l'appareil qui se trouve en régénération est terminé, 
celui-ci est branché sur la charge, et l’on met à sa place l'appareil qui était à 
la tête de la file d'attente. Par rapport aux autres, c’est cet appareil qui.s’est 
écarté le plus de son optimum au moment d'être retiré pour la régénération; 
c'est donc lui qu'il serait le moins avantageux de maintenir en régime de contact. 


Ayant fixé un test et une stratégie pour les commutations sous la forme d'une 
rescription verbale, nous passons maintenant à la net d’un algorithme 
de commande qui puisse être exprimé en termes d'algèbre de la logique. Nous 
commençons par examiner le cas le plus simple où on a sur un fil en tout deux 
appareils, dont l’un est en régime de contact et l’autre en régime de régénération. 
Soient x, le signal en provenance du dispositif du calcul de la fonction 

R (x) pour le premier appareil et x, le signal en provenance du dispositif analo- 
gue relatif au deuxième appareil. Les signaux x et x, prennent la valeur « 0 » 
si les fonctions R, (rt) et R2 (rt) n’ont pas atteint leur extremum. De façon corres- 
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pondante, 1 et x: prennent la valeur « { » quand les fonctions R4 (+) et R2 (t} 
passent par leurs valeurs extrémales. Les valeurs x, — 1 ct x; — 1 des signaux 
mémorisées tant que l'appareil correspondant n’a pas passé le stade de régé- 
nération. 

Soient de même y, et y2 les signaux par lesquels on donne la permission de: 
faire fonctionner les appareils en régime de régénération. Le signal y, prend la. 
valeur « À » quand on autorise le retrait du premier appareil pour régénération: 
Le deuxième Atist commence lui aussi à fonctionner en régime de régénération: 
lorsque là condition y2 — 1 est remplie. D'après les hypothèses du problème, 
le paramètre y, ne peut prendre la valeur « 1 » que pour x = 1 (c est-à-dire 
en présence du signal de disponibilité à la régénération du premier appareil). 
De façon analogue, on ne peut avoir y2 — À que sous la condition x: — 1 

I1 faut en outre satisfaire à la contrainte suivante. Si le premier appareil 
est retiré pour régénération plus tôt que l'autre, ce à quoi correspond y — 1, 
le deuxième appareil est alors bloqué, ce qui veut dire que la condition y2 — 0: 
doit être respectée tant que le premier appareil n’a pas cessé sa régénération. 
On peut exprimer cette relation logique par l'équation: 


Ya Tai. (1,61) 


Dans le cas où c’est le second appareil qui est branché plus tôt que l’autre 
sur la régénération, des raisonnements analogues conduisent à l'expression : 


Yi Ta Ye: (1,62) 


. Le système de deux équations ainsi obtenu définit l'algorithme de commande 
pour deux appareils. Cet algorithme réalise un problème logique avec mémoire 
qui concorde avec le principe « qui a priorité? ». Nous allons vérifier cet algo- 
rithme en considérant les différentes combinaisons de valeurs des arguments: 

1. Supposons que le premier signal arrivé soit x, — 1. Dans la mesure où 
était respectée, à l'instant précédent, la condition x2 — 0, on a nécessairement. 
yo = O+y — 0. Donc, ÿ2 — 1. Par suite, dans l'équation (1,62), on obtiendra: 

3 = 1:1 = 1. Dans une telle combinaison de signaux, le premier appareil est. 
ranché sur la régénération. 

2. Supposons maïntenant qu’à la suite du signal x, — 1 soit parvenu le 
signal x: — 1. Cette situation correspond au cas où le deuxième appareil est prêt. 
à être régénéré alors que le premier n’a pas encore passé le stade de la 
régénération. Alors, y, = 1 et ÿi — 0. Donc, y — 1-0 — 0. Le deuxième appa- 
reil ne peut pas être branché sur la régénération tant que le premier n’a pas 
cessé de se régénérer. | | 

. 3 Quand le premier appareil aura fini de fonctionner en régime de régéné- 
ration, le signal x, redeviendra égal à « 0 ». Il s’ensuivra y, — 0 -ÿ2 = 0, d'où 
ÿa = 1. Du fait que le signal x; — 1 est conservé, y — 1.1 — 1 et le deuxième: 
appareil se branche sur la régénération. 

4. Si maintenant le signal x; — 1 parvient pendant que le deuxième appa- 
reil n’a pas fini sa régénération, le premier appareil se mettra en attente. En eHet, 
z = 1 6t ÿe — 0, d'où y — 1-0 = 0 pour x, — 1 ; par suite, le premier appareil 
s'est bien mis en attente. , =. 

Passons maintenant à l'examen du cas général, où l’on compte sur un fil m 
appareils dont l’un est à chaque instant en régénération. Parmi les m appareils. 
qui sont en fonctionnement l'un quelconque, par exemple le j"®, peut donner 
le signal de disponibilité. D'après les hypothèses du problème, le signal y) 
doit bloquer tous les m — 1 autres appareils, c'est-à-dire leur interdire de se. 
brancher sur la régénération. Pour realiser cette condition, le signal y; doit 
être lié par la relation logique « qui a priorité ? » aux signaux de branchement y 
de tous les m — 1 autres appareils. Par conséquent, les liaisons des signaux 


relatifs au }°%® appareil avec les signaux des autres appareils s'expriment par 
ses équations suivantes: 
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liaison du j°"® âppareil avec le premier appareil, 


1 _ + 
Yi = tj y) 
no 1,63) 
yl= Ty} 
liaison du jMeZappareil avec le deuxième appareil, 
? ke : (1 .d4) 
YI= ta" y? 


ème 


liaison du ; appareil avec le MÊME appareil, 


M e. 
VE = Xm°yj 


Dans ces équations, on a introduit pour le paramètre y un indice supérieur 
supplémentaire, qui indique le numéro de l'appareil avec lequel est réalisée la 
liaison « qui a priorité? ». L'indice inférieur, de même que dans le cas le plus 
simple où l'on a deux appareils, indique le numéro de l'appareil à l’intention 
duquel est donné le signal de commande considéré. 


De la considération des équations de liaison pour le je appareil, on peut 
tirer deux conséquences : 


“1 "#4. Lo paramètre y} peut prendre la valeur « 1 » si le jen appareil donne le 
signal de disponibilité à la régénération plus tôt que le premier appareil. Cela 
signifie au moment de l’arrivée du signal z; = 1, nous aurons le signal x; — 
— 0. Alors, | 


yi=z-yi=0eyi= 0. 
Donc, yh=zpyi=ti=1, 


2. Le paramètre y} peut prendre la valeur « 4 » si le jŸ"® appareil donne le 
signal de disponibilité à la régénération plus tôt que le deuxième appareil. Par 
analogie avec ce qui précède, on peut affirmer que y? — 4, y4 — 0, etc. 

Le paramètre y}* peut prendre la valeur « 1 » si Le j°"® appareil donne le signal 
de disponibilité à la régénération plus tôt que le m°2%® appareil. Dans ce cas, 
 =tetym=0 | 

D'après Les hypothèses du problème, pour que le ;°"®.appareil soit branché 
gur la régénération, il faut que le signal de disponibilité de cet appareil arrive 
plus tôt que tous les autres signaux; autrement dit, les valeurs des! y}, OÙ À — 
— 1,2,3,...,j —1,j+1,..., m, doivent toutes être égales à 1. Si l’un 
des signaux au moins, par exemple celui qui provient du ÊT% appareil, arrive 
plus tôt que le signal du j°"% appareil, ce dernier ne doit pas être branché, mais 
doit prendre la file d'attente après le Pine appareil. Une telle situation est asso - 
ciée au cas où y, — 0, tandis que y? — 1. 

Désignons par z; le‘ paramètre de commande à là sortie.pour le j°"® appareil. 
D'après ce qu’on a dit de la stratégie des commutations, la liaison de z; avec les 
‘paramètres ÿ}; OÙ i— 1, 2, 3, ..., j — 1, j +1, ..., m, peut être repré- 
sentée par la relation logique suivante: 

2j=yhylrgles eye yet eye 
En effet, z; n’est égal à 1 que dans le cas où toutes les valeurs des y}, où 


i=1,2,3,...,j —1,j+1,..., m, sont égales à « 1 ». Si l’une au moins 
de-ces valeurs est nulle, z; s’annule également. 
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Comme l'indice j peut prendre toutes les valeurs G — 1,2,3,..., m— 1, 
m), ilest parfaitement clair qu'on obtiendra pour les signaux de commande 
zy de tous les appareils un système d'équations de la forme: 


ES CESSE ELLE 


2j= y y}... y} teyiti Ur | (L,65) 
2m1= Yin-1 Yan see Vue UM Uma 
2m = Yi Un eee Yh, ee VR 
‘Dans ce système, tous les paramètres y sont liés entre eux par les relations: 
= ty | 1=1, 2,9, 3.5, M, 


yÎ= y =, 2, di, M 
nous nommerons ces relations équations de liaison. 

Déterminons maintenant le nombre total d'équations de liaison dans le cas 
de m appareils. A chaque couple d’appareils choisi parmi les m correspondent 
deux équations de liaison. Si le nombre de couples possibles extraits de m élé- 
ments est égal au. nombre des combinaisons 2 à 2 de ces éléments, soit A3, — 
= [m (m — 1)}/2, alors le nombre total des équations de liaison sera: 


243, = m (m—1). (1,66) 


L'’algorithme de commande ainsi obtenu sous forme analytique peut être 
jiEeente per un schéma fonctionnel ; ce schéma est indiqué sur la fig. 1-20 pour 
6 Cas m = J. 


æ 
L 1 
Pa 


{:, A #3 
Fig. 1-20. Schéma fonctionnel de l'algorithme de commande de trois appareils 
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Synthèse d’un automate logique. La synthèse du système de 
commande qui réalise l'algorithme obtenu dans l’exemple I-4 peut 
être faite directement d'après le schéma fonctionnel indiqué 
(ci. fig. 1-20). Pour cela, il faut effectuer la commutation des élé- 
ments physiques qui réalisent les opérations logiques élémentaires 
« non» et «et» conformément à ce schéma fonctionnel. 

La méthode de ‘construction d'un système logique de commande 
d'après ‘un schéma fonctionnel est analogue à la méthode de forma- 
tion d'un modèle sur calculateur analogique, méthode qui est 
employée en technique de simulation: des processus continus. 

En faisant la synthèse d'un automate logique de commande, 
on doit spécifier à l’avance les éléments physiques qui sont à la 
base de la construction des schémas de travail. Afin qu'un algo- 
rithme de quelque degré de complexité que ce soit puisse être réalisé 
complètement, il faut que les éléments choisis soient pleinement 
fonctionnels. 

Un algorithme logique de complexité arbitraire peut être repré- 
senté au moyen des opérations logiques élémentaires « non», « ou», 
«et». On voit de là que les éléments choisis sont pleinement fonc- 
tionnels si et seulement s'ils sont aptes à réaliser au minimum 
précisément ces trois fonctions élémentaires. 

Dans beaucoup de cas, cependant, les éléments physiques em- 
ployés dans la pratique pour la synthèse des automates logiques 
ont des possibilités logiques plus larges. Il en est même qui peuvent 
réaliser les combinaisons les plus simples de fonctions élémentaires. 
L'étendue des possibilités logiques de ces éléments permet de dimi- 
nuer fortement le nombre total d'éléments dépensé à la réalisation 
d’un algorithme donné et d'élever par là même la fiabilité des auto- 
mates. 

Au nombre des éléments universels, permettant d'obtenir toute 
une série de relations logiques en fonction de leur schéma de branche- 
ment, figure le relais pneumatique. Ce relais se caractérise par une 
haute fiabilité, par sa stabilité en cours d'emploi, par sa simplicité 
de maniement et, bien entendu, par l’absence de danger d’explosion 
ou d'incendie. IL répond à toutes les exigences émises à l'égard des 
systèmes de commande auxquels fait appel la production chimique. 
C'est pourquoi, dans ce qui suit, nous examinerons le problème 
de la synthèse d’un automate d’ après un algorithme donné en con- 
sidérant que c’est le relais pneumatique qui est utilisé comme élé- 
ment fondamental du système logique de commande. 

Le rélais pneumatique à deux buses, dont le schéma est repré- 
senté fig. 1-21, comporte trois membranes liées entre elles de façon 
rigide par une tige-glissière. Ces membranes forment quatre cham- 
bres: «a», « b», « c» et « dy. Les chambres « by» et « c» sont les 
chambres d'entrée, où s'engagent les signaux x, et x,. Les chambres 
« a» et « d».sont reliées entre elles de l'extérieur lors de:l’inclusion 
du relais dans le schéma; c'est de ces chambres qu'est extrait le 
signal de sortie y. 
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Les surfaces effectives des membranes supérieure Z et inférieure ÿ 
sont deux fois moindres que la surface effective de la membrane 
moyenne 2. Lorsqu'on applique à l’une des chambres d' entrée, 
par exemple la chambre « b», un on de surpression de { atmos- 
phère technique, il se crée sur les membranes Z et 2 des efforts dirigés 
en sens opposés. L'effort F, dirigé vers le haut, est égal à F, — 
—1 at S,, où S, est la surface effective 
de la membrane supérieure. L'effort 
dirigé vers le bas est égal à F, — 
— 1 at.S,, où S, est la surface efféctive 
de la membrane moyenne. Puisque 
S,; — 284, l'effort résultant est diri- 
gé vers le bas et est égal à R;,= F3 — 
—Fi=1 at. (S, — S,) — 1 at.S.. 

En l'absence de signaux de com- 
mande de 1 at de grandeur dans les 
chambres «b » et «c», la position 
initiale du bloc de membranes, pour 
laquelle la buse supérieure est fer- 
mée et la buse inférieure oNNeELe: 
est établie par un ressort. 

Lorsqu'on injecte dans la. cham- 
bre « b» le signal x, — 1 at, l'effort R, surmonte l'effort exer- 
cé par le ressort et déplace vers le bas le bloc de membranes, en 
ouvrant ainsi la buse supérieure et en fermant la buse inférieure. 
Si maintenant l’on introduit dans la chambre «c» le signal x, = 
— À at, il se crée un effort R. dirigé vers le haut. Comme les for- 
ces Ryot R.sont égales et de sens opposés, elles se compensent mu- 
tuellement, et le bloc de membranes, sollicité par le ressort, se re- 
mettra dans la position supérieure. 

Le relais pneumatique représenté fig. I-21 réalise une fonction 
logique de quatre arguments : y = f (21, Æa, Zs, x). Nous trouverons 
en quoi consiste cette fonction en analysant le fonctionnement du 
relais. 

La position du bloc de membranes du relais dépend de la relation 
entre les signaux de commande x, et x. Nous allons introduire une 
fonction z — f (x:, x;) à l'aide de laquelle nous décrirons les états 
possibles du bloc de membranes. Posons z — 0 quand le bloc de 
membranes se trouve en position supérieure sous l’action du ressort. 
Alors, z = 1 correspond à un bloc de membranes en position infé- 
rieure. 

On peut exprimer la valeur du signal de sortie y en fonction de 
la position du bloc de membranes par la relation logique suivante : 
y = %°z V To°z 

En effet, quand z — 0 (bloc de membranes en position supérieure), 
le relais délivre à à sa sortie le signal x,, ce à quoi correspond l’expres- 
sion y — æ,°0 \/ x,4 — x, Pour z — 1 (bloc de membranes en 
position inférieure), c’est le signal x, qui passe par la sortie du 
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Fig. 1-21. Relais pneumatique 
à deux buses 


relais à travers la buse supérieure ouverte. À cette situation corres- 
pond une relation de la forme: 


U — T1 \ La °O — Lie 


Trouvons maintenant l'expression de la fonction z — f (x3, x,). 
Le bloc de membranes ne peut se trouver en position inférieure 
(z = 1) que sous la condition x; — 1 et x; — 0. Cette dépendance 
entre signaux peut être représentée par l'équation 


2 —= Lao Las 


En portant l'expression ainsi obtenue pour z dans la formule 
relative à y, nous obtiendrons 


y= 22 \V Torz = [Ti (Tse4)] V [to-(xs-xa)l: 


En appliquant les transformations de l’algèbre de la logique, 
et plus précisément la formule (1,58), nous trouverons finalement : 


y — EPA A V [to (Ts \/ ta). (1,67) 


En donnant dans des cas particuliers des valeurs constantes 
à certains des arguments, on parvient à réaliser des fonctions logiques 
plus simples. Supposons que la buse inférieure communique avec 
l'atmosphère. Alors, x, — 0 = const et par suite y‘ xixtaxs. 
Si par contre x, — 0 — const (la buse supérieure communique avec 
l'atmosphère), on a y = x, (xs V/x;). De même, en posant à tour 
de rôle x, et x égaux identiquement à { (la buse est constamment 
reliée à une artère d'alimentation), on peut aller encore plus loin 
dans la simplification des expressions logiques. 

Nous allons passer maintenant à l’étude des problèmes de synthè- 
se d'un système de commande, en considérant que le relais pneuma- 
tique est utilisé comme élément de base du schéma. Pour simplifier, 
nous examinerons l'algorithme de commande de trois appareils, 
sans perdre de vue que la méthode ainsi appliquée est valable, en 
principe, pour une valeur de m aussi grande que l’on veut. 

Conformément aux résultats obtenus précédemment, l’ algo- 
rithme de commande, écrit sous forme analytique pour le cas m = 3, 
a la forme: 


Z1—= Yi Yi 
Z2— YU (- (1,68) 
23 = V3" Ys 
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Les valeurs des fonctions y sont ici déterminées à partir des 
équations de liaison, que représentent les relations suivantes: 


2 r,. y 

. de | (1,69) 
pa 

Ya = dei 


= Ty 

Yi = ts Yi | QE 

Y = Lo | 

P— Ts y (,71} 
É 2 


Nous allons effectuer quelques transformations logiques afin 
de ramener les équations de liaison à une forme commode du point 
de vue de la réalisation de ces équations à l’aide du relais pneuma- 
tique. Pour cela, portons dans l'équation relative à z, la valeur de y, 
donnée par l'équation de liaison. Nous obtiendrons: z, — x, «yi -ÿ:. 
De façon analogue portons dans l'équation relative à 7, la valeur 


YE =D (Te Vy) Yi = TT Vs) = To( Ts V4e) 


Fig. 1-22. Variantes diverses de branchement d’un relais pneumatique suivant un 
schéma à action en retour 


de y;, et dans l'expression de z3, la valeur de y5. Nous trouverons: 
Zo—= Lo Ye ye et 25=ZpeYle Us. 
En définitive, nous obtiendrons le système de trois équations: 
Bi = Ty 
22 = La Yi Ye (1,72) 
23= Le Yi Ya | 
Ce système comprend six paramètres : 24, To, Tags Vis Ya Et Ya. Les 
paramètres 21, x, 6t x, constituent les arguments. 
Les paramètres y}, y; et y constituent eux-mêmes les fonctions 


dont il faut trouver les valeurs. Pour cela, nous nous servirons des 
équations de liaison. Dans le premier couple d'équations de liaison 


portons y! = +,-ÿ° dans l'équation y? = x,-y!. Nous obtiendrons: 
Yi: Va si Tie (Te ÿ}) — T° (Z V y). 


Nous effectuerons des substitutions analogues dans les deuxième 
et troisième couples d'équations de liaison: 


Yi Zae(r V/ ys) et = To (Ts V Ya). 


Sur la foi des formules obtenues, on peut affirmer que le système 
de commande est pourvu de « mémoire», puisque les deux membres 
des équations contiennent les valeurs des fonctions y. 


= 2 3 —2 : — 
GG A 23° Ty Ys Ts 
Fig. 1-23. Schémas de branchement d'un relais réalisant les algorithmes de com- 
mande %, 2% Ot 23 
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Fig. 1-24. Schéma de réalisation de FRRCREnRS de commande pour trois appa- 
reils 


Les formules obtenues pour y, y5 et-y? correspondent à un branche- 
ment du relais pneumatique suivant un schéma à action en retour 
(fig. [-22). | 

Les schémas de branchement d'un relais qui réalisent les formules 
relatives aux fonctions z;, z, et z; sont indiqués fig. 1-23. 
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Compte tenu des relations mutuelles entre les signaux, nous 
construisons le schéma qui est représenté fig. [-24. Ce schéma réalise 
l'algorithme de commande pour trois appareils. Lorsque m >> 3, 
il doit être généralisé en s'inspirant des algorithmes de commande 
et des schémas de branchement des différents relais que l’on vient 
de trouver. 


Modes fondamentaux de commande automatique 
des systèmes de la technologie chimique 


Ainsi qu'on l’a noté précédemment, la production chimique 
peut être prise comme exemple de système cybernétique. Lorsqu'il 
s'agit de commander des systèmes tels qu'un combinat ou une 
usine chimique, la plus grande efficacité, d’un point de vue écono- 
mique, est obtenue par l'utilisation de calculateurs, qui remplissent 
alors les fonctions de moyens de commande !8-*#, 

Dans ce qui précède, on a souligné plus d'une fois que le caractère 
distinctif d'un processus chimique est l'existence de plusieurs varia- 
bles fondamentales qui décrivent son cours. C’est pourquoi les 
systèmes simples de commande automatique à un circuit sont géné- 
ralement incapables d'assurer un régime réel proche du régime 
optimal. La nécessité apparaît de passer à l'emploi de systèmes 
de commande à plusieurs éléments et plusieurs circuits, afin de 
conduire le processus au régime optimal; autrement dit se pose le 
problème de l'automatisation complexe. On entend par automatisa- 
tion complexe, généralement parlant, un ensemble de systèmes 
automatiques qui garantit à la commande de la production un niveau 
technique élevé, à côté duquel le rôle de l'homme consiste seulement 
à contrôler le fonctionnement des machines automatiques et l’état 
de l'équipement. 

Non seulement les problèmes de commande et d’automatisation 
complexe sont en train d'acquérir une grande importance, mais 
encore ils nécessitent pour leur résolution des conceptions foncière- 
ment nouvelles. C’est à de telles conceptions que répondent à l'heure 
actuelle les méthodes cybernétiques de commande, qui consistent 
à traduire mathématiquement les phénomènes et à utiliser sur la 
base de cette mathématisation la technique des calculateurs. L’exis- 
tence de dispositifs de calcul précis et à action rapide rend possible 
l'emploi de systèmes de commande à circuits multiples, dans lesquels 
le calcul des paramètres de travail (consommation en poids, compo- 
sition des substances en pourcentage, etc.) s'effectue en tenant 
compte de l’apport continu d’information sur le cours réel du pro- 
cessus ; la connaissance de ces paramètres permet de ne pas se borner 
à maintenir un régime fixé à l'avance, mais de choisir, en se fondant 
sur un modèle mathématique connu du processus, le régime qui 
s'avère optimal dans les conditions données. 

L'usage des systèmes de commande automatique donne dans 
certains Cas la possibilité de remanier de façon radicale les processus 
technologiques et le dispatching des nouvelles entreprises modernes 
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(intensification de la production, application de nouvelles méthodes 
physiques et chimiques de production reposant sur les vitesses 
d'évolution élevées de certains processus et certaines réactions 
qui ne peuvent être maïîtrisés avec les moyens habituels de l’automa- 
tique). L'utilisation des appareils de commande numériques et ana- 
logiques, spécialisés et universels, jointe aux autres procédés de 
l'automatique, permet de mener à bonne fin le passage à l'automatisa- 
tion complexe des productions chimiques les plus compliquées et 
offre la possibilité d'aborder la création d'ateliers et d'usines auto- 
matiques. Le gage du succès est de parvenir à unir en un système 
clos unique, efficace, l’homme, le calculateur et le système à com- 
mander. 

C'est une importance de plus en plus grande qu'acquièrent 
à l'heure actuelle, aux deuxième et troisième échelons de la hiérar- 
chie de la production chimique, les systèmes de commande que 
voici: 4) les systèmes de commande numérique directe (CND); 
2) les systèmes de commande automatique corrélée ; 3) les systèmes 
de commande automatique optimale ; 4) les systèmes de commande 
automatique à autoréglage : 5) les systèmes de commande automati- 
que adaptive et les systèmes à autoapprentissage. 


Systèmes de commande numérique directe (CND). L'idée de la 
création de systèmes de CND a son origine dans le développement 
rapide de la technique des calculateurs, et en particulier dans la 
croissance de la production des calculateurs numériques (CN). 
La nécessité d'abaïisser le coût des CN utilisés en vue d'optimiser 
le travail des installations industrielles a fait naître l’idée que l'on 
pouvait employer les CN à des échelles plus grandes, afin de les 
substituer aux machines standard de commande et de contrôle. 
Cette idée a trouvé un renfort dans le fait qu’on avait déjà introduit 
dans la pratique industrielle, à cette époque, les méthodes digitales 
de mesure des paramètres technologiques. 

. Dans la création de systèmes de CND, les questions fondamenta- 
les qui se posent sont: les problèmes de quantification (c’est-à-dire 
de transformation des signaux continus en signaux discrets et inver- 
sement}, qui sont fondés sur l’application du théorème de Kotelnikov 
(cf. p. 29); les problèmes de durée d'accès et de fréquence optimale 
des calculs des régulateurs digitaux, qui dépendent de la dynamique 
du processus à commander et de la loi de commande utilisée ; l’élabo- 
ration des programmes de travail et des algorithmes de commande. 

Le schéma de principe d'un système de CND est représenté 
fig. 1-25. Ce système fonctionne de la façon suivante: à travers 
un convertisseur de signal — le commutateur d'entrée K — et un 
convertisseur analogique-numérique A/N, le signal, issu du capteur C, 
parvient à un calculateur numérique, où il est enregistré dans la 
« mémoire» du calculateur. Employés comme régulateurs :multi- 
plexes, les calculateurs numériques remplacent les habituels régula- 
teurs individuels, et leurs signaux de sortie arrivent finalement aux 
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mécanismes d'exécution ME des organes de contrôle. Ensuite est 
calculée, conformément au programme défini par la loi de contrôle, 
la valeur du signal de commande, qui parvient à travers un conver- 
tisseur numérique-analogique N/A et un commutateur de sortie K 
jusqu'au fixateur suivant #. Ce dernier mémorise le signal de com- 
mande durant l'intervalle de régulation T, c’est-à-dire jusqu’à 
l’arrivée sur le fixateur d’une nouvelle valeur de l’action de con- 
trôle. Après le fixateur, le signal de sortie se transforme et parvient 
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Systeme d'accès 


Fig. 1-25. Système digital de contrôle: 


1 — réglage des composantes de la loi de contrôle: a — proportionnelle, b — pardinté- 
gration, c — par dérivation, d, e — suivant d’autres lois; 2 — conversion analogique- 
numérique ; 3 — montage ; 4 — valeur (quantifiée) de la grandeur à mesurer ; 5 — conversion 
numérique-analogique ; A — signal continu; N — signal discret neue C — capteur; 

ME — mécanisme. d'exécution ; K — commutateur; F —— fixateur 


au mécanisme d'exécution ME. Chaque circuit de régulation n’est 
fermé que pour une durée 7/n, où n est le nombre de circuits de 
régulation. Le programme du calculateur peut être élaboré aussi 
bien pour faire fonctionner les circuits indépendamment que pour 
un contrôle coordonné. 

Dans un système de CND, les questions de fonctionnement du 
mécanisme d'exécution (ME), de régulation avec action en retour, 
de temps d'accès et de quantification sont mutuellement liées. 
L'utilisation dans un tel système d’un signal portant sur la variation 
de la position du ME du calculateur simplifie les calculs menés 
par le calculateur numérique et assure un passage plus progressif 
de la commande manuelle à la commande automatique; ceci, joint 
à des considérations pratiques de fiabilité, fait que l’on préfère 
employer un tel signal plutôt qu'un signal de valeur absolue de la 
position du ME. | 

Le calcul des réglages des régulateurs digitaux peut se faire de 
façon périodique, et ce sans susciter de difficultés particulières, 
puisque tous ces calculs sont effectués sur calculateur numérique 
suivant un programme approprié. | 

Pour. une meilleure utilisation de l'équipement, il est souhaitable 
de fixer comme temps d'accès la plus longue durée possible, puisque 
cela restreint les exigences émises envers les calculateurs quant 
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à la vitesse d'exécution des opérations (multiplication) et des cal- 
culs. Une telle situation est compatible avec l'existence dans le 
système CND d’un grand nombre de circuits et d’un système qui 
assure [a même qualité de contrôle tout en étant plus simple. Mais 
par ailleurs, il est nécessaire que le circuit de régulation réagisse 
vite aux variations imprimées par l'opérateur à l'installation du 
régulateur. 

On pourrait théoriquement commencer l'exécution d’une action 
au moment de la variation d'une donnée de régime permanent ; 
mais ceci mènerait à un principe d'action asynchrone et à une pro- 
grammation bien plus complexe sur calculateur numérique. De plus, 
en cas de panne, il vaut généralement mieux commencer une action 
de contrôle, automatique ou manuelle, le plus vite possible. Ceci 
conduit à réduire le plus possible le temps écoulé entre les mesures 
et les calculs. L'existence d’un bruit dans le système de mesure 
aura pour conséquence une lecture erronée de la part du calculateur 
si sa fréquence est voisine de la fréquence d'accès ou de ses harmoni- 
ques supérieurs. Ceci pourrait causer un écart de la grandeur mesurée 
par rapport à sa vraie valeur. Par conséquent, le signal d'entrée 
doit être filtré afin de réduire le bruit des mesures. 

Le temps d'accès minimal, pour une commande numérique 
directe de courants de liquide, est de 1,5 s, et le temps maximal 
(pour des situations de panne) ne doit pas dépasser 10 à 20 s. Les 
temps d'accès peuvent être déterminés par les différents rapports 
T{7r, où Test la constante de temps du processus et + le temps d'accès. 
Lorsqu'on a la relation 7/Tt<< 38, le système de CND donne un 
régime transitoire instable: lorsque la valeur de T/*x va de 3,2 
à 10, on obtient un processus stable avec les mêmes indices de 
qualité. 

Les études de systèmes de CND qui ônt été menées sur les ques- 
tions de niveau de quantification des signaux d'entrée et de sortie 
ont montré qu'un quantum de 1/1000 donnait une précision suffi- 
sante. 

Dans un système de CND, le pupitre de commande possède les 
fonctions suivantes et les moyens suivants de liaison avec l’opéra- 
teur : : 

4. Indication des mesures du processus, des valeurs des para- 
mètres des régulateurs, des régimes de signalisation des pannes, des 
spécifications des paramètres du système à contrôler. 

2. Dispositifs digitaux d'introduction, fonctionnant avec dis- 
tribution dans le temps des valeurs des paramètres des régulateurs 
et des régimes de signalisation des pannes. 

3. Appareils d'enregistrement des mesures et des écarts causés 
par les pannes. 

4, Signalisation d’une avarie dans les circuits de contrôle. 

5. {Indicateurs du signal de position des divers ME. 

6. Commutation manuelle (automatique) des divers ME. 

7. Tableaux de commande à distance des ME. 
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8. Appareils et indicateurs analogiques d'enregistrement. 

9, Dispositifs de signalisation des pannes. 

Les systèmes de CND sont des systèmes de contrôle centralisés, 
ce qui permet de réduire les surfaces industrielles consacrées aux 
locaux de commande. En outre, le pupitre central concentre les 
données sur la marche des processus et des opérations de commande, 
ce qui crée les conditions les plus commodes pour diriger les processus 
de production. | 

Les systèmes de CND entraînent une amélioration de la qualité 
dela régulation, du fait que les valeurs assignées aux régimes perma- 
nents sont exactes et ne dérivent pas. Ces systèmes permettent une 
grande souplesse de contrôle. Les fonctions de régulation sont toutes 
remplies par des programmes numériques qu'il est aisé de modifier. 
Toute modification de l'algorithme est facilement réalisable sans 
qu'il faille recourir à quelque nouveau moyen technique. Par exem- 
ple, le passage d’une régulation proportionnelle à une régulation par 
intégration se fait sans difficultés, y compris pour des lois de con- 
trôle non linéaires, | 

Les algorithmes de CND se conjuguent aisément avec les algo- 
rithmes d'optimisation, de commande adaptive, de variation auto- 
matique des spécifications, etc. On peut également avoir sur les 
calculateurs numériques des algorithmes programmés, algorithmes 
dont la réalisation est ou très onéreuse ou irréalisable en calcul 
analogique. La fiabilité des systèmes de CND est beaucoup plus 
grande que celle des systèmes analogiques. Les expérimentations 
et le traitement des données d'expérience par un système de CND 
sont bien plus simples que lorsqu'on utilise des principes de com- 
mande analogiques. 


Systèmes de commande automatique corrélée. La plupart des 
processus de production de l’industrie chimique sont des complexes 
à liaisons multiples ; c’est pourquoi l'emploi de systèmes de comman- 
de automatique (SCA) à plusieurs circuits revêt une grande actualité. 

La classe la plus simple de SCA à liaisons multiples est constituée 
par les systèmes de commande en cascade, qui se composent 
le plus souvent de deux ou trois cascades. 

Les méthodes de réduction des systèmes à liaisons multiples 
à des SCA plus simples présentent un intérêt scientifique et techni- 
que. Après que l’on ait accompli ces transformations de structure 
approchées, le problème qui se pose est celui de l'approximation de 
modèles d'un ordre élevé par des équations d'ordre inférieur. La 
détermination des caractéristiques dynamiques est une question 
très importante, car une perturbation le long d’un canal, au cours 
des expériences, plonge dans un régime instable les paramètres 
d'entrée et de sortie relatifs aux autres canaux. 


Systèmes de commande automatique optimale. Dans la création 
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des systèmes de commande automatique optimale (SAO), une is- 
tinction est faite entre les optimisations statique et dynamique. 

L'optimisation statique est l’une des méthodes de commande par 
calculateurs ; elle consiste. à déterminer, lorsque la variation des 
conditions extérieures en fait naître la nécessité, un nouveau régime 
technologique qui soit le meilleur possible. Une telle optimisation 
suppose que le processus se trouve en régime permanent et peut 
être transiéré instantanément dans un nouvel état. 

Suivant le niveau des connaissances que l'on possède sur le 
processus, une optimisation statique peut être effectuée: à l’aide 
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Fig. 1-26. Commande automatique au niveau de l'optimisation statique des pro- 
cessus de production 


de calculateurs utilisant un modèle mathématique du processus 
(ce qu'on connaît du processus. est suffisamment complet, et le 
problème est purement mathématique); sur des optimisateurs 
automatiques appliquant la méthode de « recherche pure» (la créa- 
tion d'un modèle statique du processus se heurte à des difficultés) ; 
à l’aide de méthodes combinées réunissant les méthodes mathémati- 
que et expérimentale de détermination de l'optimum (fig. 1-26). 

En cas d'application de la «recherche pure», les conditions 
optimales. se trouvent d’après les résultats des mesures directes. 

Ceci étant, il faut prendre en considération les faits suivants : 
l'efficacité de la méthode subit une forte baisse lorsque le nombre 
de paramètres augmente (le temps de recherche croît); l'existence 
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de plusieurs extrema nécessite l'emploi d’optimisateurs plus com- 
plexes; la méthode est exposée à l'influence des parasites, et la 
qualité de la recherche dépend de la dynamique du processus. 

Les méthodes combinées demandent une description mathémati- 
que peu développée et moins exacte que pour un modèle purement 
mathématique ; ceci est pourtant suffisant pour accroître fortement 
l'efficacité de la recherche : on effectue suivant le modèle mathéma- 
tique une percée approximative dans la région de l’optimum, qui 
est ensuite précisé sur le système étudié. 

Dans une approximation statique, on ne considère que les états 
permanents du processus. La fonction-coût peut être représentée 
sous la forme suivante: 


Q = Q(Uas ess Your see D Le sous Ur sos hier Dis see Da) 
(1,74 

ou bien 

g = Qu, es Ups se + «4 Um Z4s + e +9 Zn + +5 Zp3 Dis + + + Pa)r (1,14) 


OÙ P1, . - ., PQ Sont les prix des produits de réaction et des matières 
premières ; y, Les grandeurs de sortie ; u, les paramètres de commande, 
z, les grandeurs de perturbation. 

Pour des valeurs constantes des z, et de p1, . .., p,, la fonction- 
coût dépend des paramètres de commande déterminés indépendam- 
ment les uns des autres et peut alors être représentée comme une 
surface de l’espace à (m7 + 1) dimensions. Pour des valeurs finies 
des u#, la grandeur q peut n'avoir aucune valeur maximale ou en 
avoir plusieurs. 

Les méthodes d'optimisation statique sont utiles pour la com- 
mande optimale des systèmes continus qui atteignent en un délai 
acceptable un nouveau régime permanent après une variation des 
grandeurs de commande. 

L'optimisation dynamique est une méthode de commande dans 
laquelle non seulement le processus est maintenu au niveau optimal 
en régime permanent, mais encore le passage d'un régime à un 
autre s'effectue de la meilleure façon possible. La fonction d’opti- 
malité devient fonction du temps, et le problème de la commande 
optimale se ramène à maximiser ou minimiser dans le temps un 
critère déterminé. L'optimisation dynamique possède une certaine 
ressemblance avec l'optimisation statique; mais elle est plus com- 
plexe, puisqu'elle est liée à la nécessité de déterminer une fonction 
du temps et non certaines valeurs distinctes. 

Le problème de la commande, dans ce cas, se ramène à choisir 
à chaque instant l’ensemble des actions de commande de telle façon 
que le comportement obtenu pour le système à commander soit dans 
un sens bien défini le comportement optimal, quel que soit l’ensem- 
ble d'actions de perturbation considéré. On entend habituellement 
par comportement optimal l’ensemble de variables 
de sortie qui assure le maximum d'une certaine « fonction d'utilité» 
{p. 151), ou bien le mode de variation des variables de sortie qui 
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assure, au cours d'un certain intervalle de temps, la valeur maximale 
ou minimale d’une fonctionnelle donnée de ces variables. 

Pour illustrer ce qui précède, il est commode de se servir de la 
notion d'espace de phase, dans lequel les états du système à com- 
mander figurent sous forme de points. Dans le cas général où le 
nombre nr des « variables de sortie» est arbitraire, l’espace de phase 
se présente comme un espace à » dimensions, qui ne peut être inter- 
prété concrètement d’une façon graphique quand le nombre de 
variables est supérieur à trois. Lorsque nr = 2, l’espace de phase 


4 ÿ; Y 
Fig. [-27. Plan de phase Fig. 1-28. Trajectoire de phase 


se transforme en un plan de phase et la représentation de l’état du 
système devient particulièrement parlante (fig. 1-27). Dans ce cas, 
l'image de l’état du système pour les valeurs y{ et y des variables 
de sortie sera le point y°. 

Pour la commodité de la discussion, on recourt généralement 
à l'écriture vectorielle pour noter les variables du système à com- 
mander. À cette fin, on emploie pour caractériser l’état du système 
le vecteur Y dont les coordonnées sont les variables de sortie y:, 
Yogr + + +, Yn prises en totalité: 


Y — UZE Yar + +. Yn)° (1,75) 


De façon analogue, on introduit aussi pour les actions de pertur- 
bation et de commande l'écriture vectorielle : 


4 — (és, Co .... Cm)» (1,76) 
V — (Vi, V, +24 Y,). 


Il convient de noter tout de suite que dans le cas général, les 
dimensions des vecteurs Ÿ, & et V (c’est-à-dire les nombres n, met r) 
ne sont pas égales entre elles. C'est pourquoi il se peut que des 
espaces de phase de dimension autre soient employés pour figurer 
les vecteurs € et V. 

Toute variation des vecteurs & et V fait passer le système à com- 
mander dans un nouvel état. Dans l’espace de phase, ce « passage» 
trouve son expression dans le déplacement du point initial Y® en 
un nouveau point Ÿ! suivant une certaine trajectoire, laquelle, dans 
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l’espace de phase, est représentée sous la forme d'une ligne continue 
(ou trajectoire de phase) joignant entre eux les points initial et final 
(fig. [-28). L'ensemble des trajectoires de phase forme le portrait 
de phase du système dynamique considéré. 

Dans le cas où le processus de passage du point Ÿ® au point Ÿ{ 
ne nous intéresse pas en lui-même et où nous estimons ce passage 
au moyen de la comparaison des états initial et final, on peut dire 
qu'on s’est donné une certaine fonction d'utilité, qui dépend seule- 
ment de l’état du système de commande. Si par contre nous sommes 
intéressés aussi par la forme du chemin suivant lequel le processus 
passe de l’état initial à l’état final, on dit alors qu'on s'est donné 
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Fig. 1-29. SAO avec emploi de modèles adaptatifs 


une certaine fonctionnelle de la trajectoire de déplacement; dans 
ce cas, on demande de choisir cette trajectoire de façon que le pro- 
cessus de passage corresponde à la valeur minimale ou maximale de 
ladite fonctionnelle. Dans le cas le plus simple, c'est le temps mis 
par le système à passer de l’état initial à l’état final qui, devant 
être de valeur minimale, représente une telle fonctionnelle. 

Pour résoudre les problèmes du premier groupe, c'est-à-dire 
les problèmes où la fonction d'utilité dépend seulement de l’état 
du système, on utilise les méthodes de programmation mathémati- 
que, tandis que l’on emploie pour les problèmes du second groupe 
les méthodes du calcul des variations, la programmation dynamique, 
et aussi le principe du maximum (p. 175). 

Le domaine d'application de l’ optimisation dynamique comprend 
la commande optimale des processus de mise en marche et de charge- 
ment et celle des processus dont la constante de temps est grande 
et la variation des paramètres est déterminable à l'avance. 

Les systèmes d'optimisation statique et dynamique avec emploi 
de modèles adaptatifs présentent un intérêt particulier 
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(fig. 1-29). La description mathématique est alors obtenue par les 
méthodes de la statistique mathématique, après un traitement des 
données expérimentales caractérisant la dépendance entre grandeurs 
d'entrée et de sortie. La particularité des modèles adaptatifs consiste 
en ce que leurs coefficients sont calculés de nouveau après chaque 
nouvelle variation de la grandeur de sortie, à l’aide des méthodes 
d'analyse de régression. Les données 6btenues sont considérées 
comme une source d'information qui complète les grandeurs précé- 
demment trouvées. L'adaptation de tels modèles à l’influence des 
perturbations extérieures incontrôlées est assurée par l'introduction 
d'une estimation probabiliste des données obtenues (par exemple, 
un certain nombre de nouvelles valeurs sont prises en compte avec 
la probabilité 4, et d’autres valeurs obtenues plus tôt sont affectées 
de la probabilité 0). Pour y parvenir, on recourt à un canal d’ap- 
prentissage dans lequel ou bien l’information nouvellement obtenue 
est emmagasinée et l'information précédente effacée, ou bien les 
résultats des mesures après chaque pas sont corrigés par un coef- 
ficient de vieillissement de l'information. 
Pour estimer l'erreur probabiliste, on emploie le coefficient dit 
de détermination, égal à 
p—1—(£2#). (1,77) 


0OE 


Ici, cR et or sont les écarts quadratiques moyens de l’action de 
commande à la sortie et à l’entrée du modèle, définis par les expres- 
sions : 


D (ui—ux)? S (ui—u)2 
1—1 = 


GR — , 0 = —, (1,78) 


où %, est la valeur moyenne des grandeurs de l’action de commande 
que l’on mesure ; uŸ, la valeur de l’action de commande donnée par 
le modèle; w,, la valeur réelle de l’action de commande. 

Une analyse technique et économique montre que l'introduction 
de systèmes d'optimisation automatique avec la participation de 
calculateurs électroniques est justifiée pour les fabrications dans 
lesquelles la valeur de la production annuelle dépasse 15 fois les 
dépenses à la création et à l'installation des SAO alors que le délai 
d'amortissement du SAO n'excède pas 24 mois. Si, après la mise en 
place du SAO, l'effet économique résultant est de l’ordre de 6 %, 
ceci témoigne d'une mauvaise organisation du processus de produc- 
tion. 

Systèmes de commande automatique à autoréglage. D'après leur 
principe d'action, les systèmes de commande à autoréglage se divisent 
en trois classes : 

1. Les systèmes de commande à extremum (systèmes d'optimisation 
automatique). Ces systèmes réalisent la recherche, puis le maintien 
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des valeurs optimales (extrémales) des paramètres des processus de 
production. 

2. Les systèmes à autoréglage des paramètres (systèmes de commande 
à autoréglage proprement dits). Ce sont des systèmes dans lesquels 
varient automatiquement, sur un mode non fixé à l'avance, certains 
des paramètres du régulateur (ou du système de commande): coeffi- 
cients d'amplification, coefficients d'intensité d'introduction de la 
dérivée et de l'intégrale dans la loi de contrôle, coefficients de réac- 
tion et constantes de temps des filtres. 

3. Les systèmes à structure autoréglée (stystèmes de commande 
à auto-organisation). Ce sont des systèmes dans lesquels les problèmes 
d’autoréglage, ainsi que certains problèmes nouveaux, sont résolus 
en faisant varier la structure du régulateur elle-même sur un mode 
non fixé à l'avance. | 

La classification des systèmes de commande à autoréglage est 
donnée fig. 1-30. 


Systèmes adaptatifs de commande automatique et systèmes d'auto- 
apprentissage. L'élaboration de systèmes d'adaptation, d'apprentis- 
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Fig. 1-30. Classification des systèmes de commande à autoréglage 


sage et d'auto-apprentissage apparaît, dans le domaine des systèmes 
de commande automatique, comme une orientation nouvelle, née 
il y a relativement peu de temps.. 
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On appelle systèmes d'adaptation des systèmes dans lesquels 
l'information courante est à l’origine du processus de variation des 
paramètres, de la structure et des actions de commande, processus 
destinés à obtenir l’état optimal du système pour un état initial 
indéterminé et des conditions de fonctionnement variables. 

On appelle systèmes à apprentissage des systèmes dans lesquels 
les actions de commande optimales sur les signaux extérieurs sont 
mises au point à l’aide d'actions réitérées sur le système et de correc- 
tions extérieures. | 

Les systèmes à auto-apprentissage diffèrent des systèmes précédents 
par l'absence de corrections extérieures. Il est permis d'estimer que 
si l’on en est arrivé à la création de systèmes adaptatifs, c'est à la 
suite d'études approfondies sur les systèmes d'optimisation et les 
systèmes à autoréglage, à la suite aussi de l’analyse du fonctionne- 
ment des systèmes de régulation ordinaires. 

Les systèmes analogiques de contrôle ordinaires n'assurent pas 
un régime technologique optimal, car les paramètres des processus 
de production changent au cours du temps (ce qui veut dire que le 
modèle mathématique du processus varie), alors que les coefficients 
de réglage du régulateur restent invariables et par à non optimaux. 
Le réglage des régulateurs à l’aide de systèmes à autoréglage n’est 
pas efficace, puisqu'il demande une analyse assez longue des caracté- 
ristiques des systèmes. Le plus rationnel est donc d'employer des 
systèmes de commande adaptatifs, qui élaborent des actions de 
commande en vue d'obtenir, sur la base de l'information courante, 
l'état optimal du système. 

La classification des systèmes de commande adaptatifs est 
représentée fig. 1-31. Le schéma de principe d’un tel système est 
donné fig. I[-32, et son bloc-schéma fig. I-33. 

La condition essentielle pour une commande adaptative est que 
le modèle représente le système de façon précise. Lorsque les para- 
mètres du système varient de façon notable dans le temps, la déter- 
mination du moment d’un branchement programmé par un modèle 
à paramètres fixés est imprécise et la caractéristique de transfert 
devient nettement plus mauvaise. Pour que la caractéristique de 
transfert, dans un tel cas, soit optimale, il faut évaluer sans arrêt 
les paramètres du système et introduire ces nouveaux paramètres 
dans le modèle, afin que celui-ci corresponde précisément au système. 
Le type de modèle à autoréglage dépend de la nature de la variation 
des paramètres du système. 

L'introduction des systèmes adaptatifs dans l’industrie chimique 
se fait, pour l'essentiel, par l'intermédiaire des dispositifs d'optimi- 
sation. 


Fiabilité des systèmes de commande. La construction de systèmes 
de commande de la production chimique pose la question de la 
Jiabilité des systèmes de commande. Le problème est que lors de la 
création de tels systèmes, deux tendances contradictoires se font 
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Fig. 1-31. Classification des systèmes de commande adaptatifs 
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Fig. 1-32. Schéma d’un système adaptatif de commande: 
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Fig. 1-33. Bloc-schéma d'un système adaptatif de commande 
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jour. D'une part, en liaison avec l’accroissement de la puissance des 
unités technologiques et avec le passage à l'automatisation com- 
plexe, on relève continuellement les conditions exigées quant à la 
fiabilité des systèmes de commande. Dans de telles conditions, une 
panne des systèmes de commande prête à des conséquences économi- 
ques plus considérables. 

D'autre part, on abaisse en pratique la fiabilité des systèmes 
de commande ainsi obtenue, du fait qu'on élargit sans cesse le 
champ des fonctions remplies par le système de commande: il 
y a croissance du nombre d'éléments. En outre, l’automatisation 
complexe conduit à une réduction du personnel de service, ce qui 
exige une fiabilité élevée des systèmes de commande. 

Un système à haute fiabilité doit satisfaire aux . conditions 
suivantes : 

4. Le nombre des avaries d'éléments essentiels qui conduisent 
à une panne de j’ensemble du système doit être très faible. 

2. 11 faut disposer d’un équipement qui permette, lorsque sur- 
vient une avarie, ou bien de trouver rapidement l'endroit où elle 
s'est produite et de l’éliminer, ou bien d’avertir rapidement le 
personnel de service de l’existence d'une panne, avec indication du 
lieu où elle est apparue et des recommandations qui ont été mises 
au point pour y faire face. 

3 Les différentes parties du système doivent être autonomes, 
afin d’en assurer une conduite commode (sectionnement, utilisation 
de la redondance). | 

Le développement de ia théorie de la fiabilité se poursuit suivant 
trois directions : 

1. Le problème de la fiabilité de structure, lié à la détermina- 
tion de la fiabilité globale des dispositifs complexes pour des élé- 
ments assemblés de façons différentes. 

2. La détermination de la fiabilité des éléments, liée à l'étude 
de leurs propriétés physiques. 

8. Le problème de la fiabilité de la transmission d'un signal 
en présence de bruit (emploi de codes stables aux bruits). 

La mise au point et la recherche de nouveaux principes de cons- 
truction des systèmes de commande automatique sont à la base 
du développement des moyens techniques modernes de l’automati- 
que (amélioration de la sensibilité, de la stabilité, de la vitesse, 
tout en garantissant une fiabilité donnée; forte diminution de la 
consommation d'énergie et des dimensions des éléments). Un rôle 
de plus en plus grand est attribué au principe de construction de 
dispositifs automatiques par blocs et agrégats, qui permet de créer 
à partir de blocs types, sans faire appel à des constructions spéciales, 
les variantes exigées par les machines et les systèmes de l’automati- 
que. 

La conception d'appareils de mesure à paramètres de fréquence 
apparaît comme essentielle. La fréquence se mesure aisément avec 
un haut degré de précision, et la transmission de ce signal n'introduit 
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aucune erreur. En recourant à une séparation en fréquences des 
signaux qui suivent un câble coaxial commun, il est possible de 
transmettre les signaux à haute fréquence d’un grand nombre d'ap- 
pareils de mesure, ce qui supprime la nécessité d'un système de 
câbles complexe et permet de modifier les appareils de mesure et 
d'en augmenter .le nombre sans changer le câble commun. 


Système automatisé de gestion opérationnelle 
d'une entreprise (SAGE) 


À. l'échelon le plus haut de la hiérarchie d’une entreprise chimi- 
que — au niveau du combinat chimique — est mis en place 
un système automalisé de gestion opérationnelle de l'entreprise 
(SAGE). 

Au SAGE incombent les taches suivantes: a) collecter et cen- 
traliser l'information; b} traiter l'information en vue de définir 
les indices techniques et économiques et de les analyser pour prendre 
des décisions en temps voulu; c) signaler et enregistrer les écarts 
des paramètres de fonctionnement des diverses installations ; d) trou- 
ver les régimes optimaux des processus technologiques de produc- 
tion: e) collecter et traiter l'information sur la gestion matérielle 
et la comptabilité; f) transmettre l'information indispensable au 
système de direction de l’entreprise. 

Le SAGE se compose de sous-systèmes de commande et d’ unités 
à commander liés les uns aux autres par des canaux d'information. 
Un sous-système de commande élabore les instructions relatives 
à la réalisation du processus de production et les transmet aux 
sous-systèmes commandés. L’exécution de l'instruction est générale- 
ment précédée du traitement d’une information déterminée et de Ia 
prise d’une décision sur l’utilisation de l'équipement, des matières 
premières, du personnel, sur le choix des régimes technologiques, 
etc. L'unité à commander met l'instruction en œuvre; ce faisant, 
le degré, la qualité et la vitesse de l'exécution sont influencés aussi 
bien par les caractéristiques de l'unité elle-même que par des pertur- 
bations extérieures de caractère aléatoire. Suivant les canaux de 
réaction, les sous-systèmes commandés font part de la façon dont 
se poursuit l'exécution des instructions transmises, ainsi que de 
l’état de l’unité à commander. En se fondant sur cette information, 
et aussi sur les renseignements qui lui parviennent depuis les autres 
sous-systèmes (de commande et commiandés), le sous-système de 
commande prend de nouvelles décisions concernant la direction de 
la production. 

Un modèle fonctionnel dinformation est 
un schéma de fonctionnement de l'usine sur lequel on représente 
toutes les liaisons essentielles entre les sous-systèmes (entre l'usine 
et les organisations extérieures, entre les différentes subdivisions de 
l'usine, entre les divers collaborateurs) et l’on indique quels ren- 
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seignements sont transmis (plan pour un mois, quantité de produc- 
tion délivrée en un jour, quantité de matières premières consommée 
au cours d’un mois pour la fabrication d’un produit en atelier, etc.), 
sous quelle forme (sous forme de programme, de lettre, d'ordre ou 
de résolution écrite ou orale, de communiqué sur la sortie de la 
production ou sur l’état &u stock, de comptes rendus techniques 
ou de gestion, etc.), avec quelle périodicité (quotidiennement, une 
fois par mois, par trimestre, par an, suivant les besoins), comment 
l'information est traitée et Les décisions prises (on écrit les méthodes 
de traitement de l'information d'une façon formalisée). Un tel 
modèle permet de mettre en évidence les circuits de commande 
cssentiels, de se faire une idée de l’ensemble de l’activité de gestion 
de l’entreprise. Dans la mesure où un modèle détaillé s'avère trop 
volumineux, on lui substitue un groupe de modèles. 

Le degré plus ou moins élevé avec lequel l'information est détail- 
lée constitue l'un des principes de différentiation des modèles. 
Ainsi, le schéma général des apports d'information peut être cons- 
truit en utilisant des blocs fusionnés entre eux, que l’on déchiffre 
ensuite dans le système des modèles spécialisés. On peut fonder un 
autre principe de différentiation sur une division fonctionnelle des 
modèles: les circuits d’information sont représentés séparément 
suivant les matières premières, la planification et la sortie de la 
production, l’utilisation de l’équipement, etc. Enfin, on peut dis- 
tinguer les modèles suivant la périodicité du traitement et de la 
transmission de l'information. 

L'un des problèmes de gestion fondamentaux est celui de la 
recherche du programme de production 
optimal dans le cas où les ressources de 
production sont limitées. La résolution, en vue 
de la production, de ce problème nécessite de construire un modèle 
mathématique prenant en compte les particularités du système 
à commander et l’état de l’approvisionnement matériel et technique 
et de l'écoulement. En règle générale, les possibilités de la produc- 
tion sont limitées: par les ressources en matières premières, les- 
quelles, mises en stocks, arrivent à la production au cours d’une 
certaine période soumise à planification; par les réserves en matériel 
d'emballage fabriqué à l'usine ou envoyé de l'extérieur (qu'il soit 
neuf ou retourné); par le temps consacré à l’entretien de l'équipe- 
ment et sa durée de vie: par les disponibilités en per- 
sonnel. 

En pareil cas, le SAGE voit se poser le problème suivant: mettre 
au point un programme de production (quelle quantité de chaque 
type de production faut-il sortir sur la période envisagée? Sur quel 
équipement et suivant quelles dispositions?) tel que l'exécution 
de ce programme garantisse à l'usine le bénéfice maximum sur la 
réalisation de la production. De tels problèmes se ramènent générale- 
ment à la construction d'un modèle qui se présente comme un système 
d'inégalités linéaires. 
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Le modèle mathématique d'un processus de production est de 
la formel? 


a=à (1,79) 


p(x) = P'x. 


Le problème d'optimisation s’énonce de Îa façon suivante: 
trouver Zopt Satisfaisant à la condition & et tel que p (xopt) = 
— max p (x), le maximum étant pris sur tous les x pour lesquels 
est vérifiée la condition &. L'un des éléments fondamentaux du 
modèle est le vecteur du programme de production x; ses compo- 
santes za (d — 1, ..., !) portent l'information sur la quantité de 
production obtenue dans le dm régime de production. La consomma- 
tion en matières premières doit se faire conformément aux normes 
de consommation spécifiées par le plan, lesquelles sont représentées 


sous la forme d'une matrice Ÿ? dont les éléments ye, sont égaux 
à la quantité de la jme matière première (j — 1, ..., m) qui est 
nécessaire pour fabriquer une tonne de produit dans le dème régime, 


Les éléments de la matrice ŸP doivent être calculés en employant 
les méthodes de la statistique mathématique et les calculateurs 
numériques. Les renseignements tirés des fiches technologiques sur 
le chargement des matières premières et la quantité de produit 
retiré servent d’information initiale pour le calcul. C’est également 
sous forme matricielle que se présentent les normes de frais d'embal- 


lage ; les éléments ur de la matrice Ÿ expriment la quantité de 
matériel d'emballage du Æ°Mm® type qui est nécessaire pour retirer 
une tonne de produit fabriqué dans le dîme régime de production 
(k — 1, ..., k,). Pour calculer la main-d'œuvre nécessaire, on peut 
utiliser la matrice de travail spécifique de la main-d œuvre V, dont 
les éléments v;; (f = 1, ..., fn) sont égaux au temps (en heures- 
homme) dépensé à la fabrication d'une tonne de produit, dans le 
d?me régime, par le f"e groupe d'ouvriers prenant la part principale 
à la production. On trouve ces éléments èn utilisant les données du 


traitement statistique des comptes rendus détaillés d’un jour de 
travail. | 
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Passons maintenant à l'édification de la matrice d'emploi «de 
l'équipement 7. En déterminant les valeurs de ses éléments f,4 
(g = 1, ..., 4n), lesquels représentent le temps d'emploi (en 
heures-machine) d’un appareil du qî% groupe qui est nécessaire 
pour fabriquer une tonne de produit dans le d'"%® régime technologi- 
que, il faut prendre en considération le fait que dans ce régime 
peuvent être fabriqués, sur les appareils du ge groupe, soit seule- 
ment un produit marchand, soit seulement un des produits semi- 
ouvrés, soit à la fois le produit semi-ouvré et le produit marchand. 
C'est pourquoi l'on distingue quatre variantes de calcul: 

1) t4a = 0 si le d?®%e régime de production n'est pas réalisé 
sur les appareils du g% groupe; 

2) tod = qu où Ta est le temps exigé par la fabrication d une 
tonne de produit marchand dans un appareil du qgî"® groupe et dans 
le aime régime de production ; 

3) Lqa = Bar, où Ta est le temps de production d'une tonne 
de produit semi-ouvré dans le de régime de production et dans un 
appareil du qg°"% groupe, et $, la quantité du même produit semi- 
ouvré qui est nécessaire à la fabrication d’une unité de produit 
marchand ; 


À) Lod = T gd + Batha. 

Les temps Ta et Ta sont calculés d’après les données des fiches 
technologiques, en employant les méthodes de la statistique mathé- 
matique et les calculateurs numériques; les valeurs des $; sont 
tirées des instructions. On introduit aussi le vecteur du prix à la 
production © et le vecteur Ê du bénéfice obtenu (selon le. plan) 
par la réalisation d'une tonne de produit marchand. Les besoins 
de la planification et de la comptabilité exigent de connaître les 
quantités de produit sorti en assortiments par marques et par grou- 
pes. Pour passer du vecteur du programme de production à celui 
de la quantité de production en assortiment par marques, on fait 
appel à une matrice EM dont les éléments e" sont égaux à 1 dans le 
cas où l’on fabrique, dans le dème régime, le produit de La ième mar- 
que, et à O lorsque, dans ce régime, ce produit n'est pas fabriqué. 
De façon analogue, on introduit une matrice £% de passage du 
vecteur du programme de production à celui de la production en 
assortiment par groupes. 

On porte dans une catégorie à part les éléments du modèle qui 
prennent en compte les ressources de l’entreprise. À cette catégorie 
se rapportent le vecteur des matières premières dont on dispose 


yüsp, le vecteur des limitations sur la quantité de matériel d'em- 
ballage udisP, les vecteurs de la main-d'œuvre dont on dispose, 
vais? (en heures-homme), et des fonds en temps de travail de l’équi- 


pement, idisp (en heures-machine). 
Les contraintes caractéristiques du plan et de l'écoulement de 
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la production forment un groupe spécial. Ce sont: z"P, vecteur des 
livraisons obligatoires selon le plan; 26P , vecteur de sortie selon 
le plan de la production en assortiment par groupes; cP, plan de 
réalisation de la production du point de vue financier; x" EC, 
vecteur prenant en compte les possibilités d'écoulement. 

Grâce à la connaissance des notations introduites ci-dessus, il 
devient possible de s'orienter dans l'écriture formalisée du problème. 
Ainsi qu'il ressort de cette écriture, on a à chercher le programme 
optimal de travail d’un atelier dans des circonstances où les ressour- 
ces de production sont limitées; c’est le maximum du -bénéfice 
qui sert de critère d'optimalité. Par ailleurs, le premier membre du 
modèle peut être utilisé pour trouver la quantité de matières pre- 
mières, de matériel d'emballage, de main-d'œuvre, de temps de 
fonctionnement de l'équipement, qui est nécessaire à la réalisation 
du programme de production donné, et aussi pour trouver le volume 
de production en assortiments par marques et par groupes, la valeur 
de la production à réaliser et le bénéfice que l'on peut obtenir au 
terme de la réalisation. Le problème d'optimisation est résolu sur 
calculateur numérique en appliquant l'un des algorithmes de la 
méthode du simplexe. 

La planification et la gestion optimales sont effectuées pour 
différents intervalles de temps et ont une structure chronologique 
hiérarchisée. Dans une première étape, on détermine le programme 
annuel de production optimal zopt (A). Pour cela, on applique au 
modèle les méthodes de programmation linéaire. Comme l'usine 
a intérêt à remplir le programme de production optimal, on cherche 
tous les indices de ce programme en multipliant le vecteur xopt (A) 
par les matrices et les vecteurs correspondants, on passe commande 
des matières premières, du matériel d'emballage, etc. Le plan annuel 
est divisé en trimestres proportionnellement au nombre de jours de 
travail. Le programme choisi est approximatif, puisque les con- 
traintes sont toutes prises avec un haut degré d'incertitude; aussi 
subit-il des corrections à maintes reprises à mesure que l'information 
se fait plus précise. 

La réalisation technique d’un SAGE implique l’utilisation de 
systèmes d'optimisation, de stabilisation des paramètres, de signali- 
sation, de systèmes de commutation et d'équipement pour le travail 
à distance. 

Partie des unités de production, l'information sur la marche du 
processus technologique parvient par l'intermédiaire de capteurs K 
et de convertisseurs C (fig. 1-34) jusqu'aux organes d'entrée locaux 
(commutateurs), qui rassemblent les signaux reçus depuis les capteurs 
et transmettent ensuite l'information au centre de calcul et de 
traitement de l'information situé dans la station centrale de direc- 
tion de la production. 

Le niveau aujourd'hui atteint par l'élaboration des systèmes 
locaux d'automation, de même que le développement de la technique 
des calculs et l'existence de procédés suffisamment fiables de collecte 
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et de traitement centralisé de l'information, permettent de comman- 


der les processus technologiques de chacune des productions à partir 
de la station centrale. 


Le centre de traitement de l'information effectue l'enregistre- 
ment périodique des indices techniques et économiques (ÎTE), les 
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Fig. 1-34. Schéma de transmission de l'information sur la marche du processus 
technologique: 


.. BDO bloc de distribution des ordres; BRO —bloc de réception des ordres; 
BDR — bloc de distribution des recommandations ; MC -—— machine à calculer ; CG — capteur; 
OS — opérateur de service ; CTIP — centro de traitement de l’information sur la production; 
DLC — dispositif local de commutations, O — optimisateur ; T — convertisseur; TC — 
tableau de commande ; S — stabilisateur ; SCDU — station centrale de direction de l’u- 
sine, CCU — centre de commande de l'usine 


compare aux indices établis, émet des signaux lorsque les paramètres 
et les ÎITE s’écartent au-delà des limites fixées, enregistre les écarts 
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et délivre l'information au calculateur électronique et à la station 
de direction de l'entreprise. Le calculateur trouve les ITE des 
secteurs de production d'après les formules inclues dans le program- 
me ; en outre, il effectue des opérations mathématiques et logiques, 
à la suite desquelles des instructions sont élaborées sur les change- 
ments à apporter aux régimes technologiques. 

En se fondant sur une analyse des instructions reçues et sur 
l'information relative au travail du secteur de production, l’ingé- 
nieur de production prend une décision et donne à l’opérateur du 
secteur l'ordre de changer le régime du processus technologique, 
‘ par l'entremise du bloc de distributior des ordres (BDO). L’opéra- 
teur exécute les ordres en agissant sur les commandes des régula- 
teurs et les organes d'exécution. 

En dehors des opérations citées, Le calculateur remplit les tâches 
de comptabilisation des matières premières et des produits fabriqués 
et effectue des travaux de recherche relatifs au relevé des caracté- 
ristiques du processus, au stockage du matériel statistique et à la 
détermination des relations mathématiques entre les paramètres du 
processus en vue d’une mise au point des algorithmes de commande. 
Les régimes optimaux sont déterminés par le calculateur en s’ap- 
puyant sur l’aglorithme de commande qui y est inclus et sur l’infor- 
mation reçue depuis Îles processus. 

Un système de commande centralisée de la production doit: 
être d'une fiabilité suffisante (l'arrêt temporaire de certains élé- 
ments ne doit pas provoquer de perturbations graves dans le fonc- 
tionnement du système); être construit à partir d'éléments unifiés ; 
assurer un niveau suffisant pour la vitesse de parcours des points 
de contrôle de la machine, la vitesse de traitement de l'information 
et l'authenticité de l'information réunie. 

Ainsi, le SAGE unifie et interprète l'information en provenance 
de tous les échelons antérieurs de la hiérarchie : systèmes locaux de 
commande et de stabilisation au niveau des processus types et des 
appareils types de la technologie chimique, et au niveau de l'atelier, 
systèmes de commande des complexes d'appareils dans le schéma 
technologique. 


9. Moyens techniques de la cybernétique: 
les calculateurs 


L'analyse des modèles mathématiques et leur réalisation en vue 
de la conduite et de la commande optimales des processus sont 
effectuées à l’aide de calculateurs. Ceux-ci, en tant que machines 
cybernétiques, peuvent remplir trois fonctions: 1) effectuer les 
calculs ; 2) simuler le processus; 3) diriger le processus. 

On ‘distingue deux classes de calculateurs: les calculateurs 
à action continue, ou analogiques, el les calculateurs à action dis- 
crète, ou numériques. 
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Calculateurs analogiques (CA) 


On qualifie ces calculateurs de machines analogiques par suite 
de l’utilisation qui y est faite du principe d'analogie, fondé sur les 
analogies des descriptions mathématiques de phénomènes physico- 
chimiques dont les natures ne sont pas les mêmes !#-?, 

11 a été montré plus haut (cf. p. 16) que des phénomènes de nature 
aussi différente que le frottement d’un fluide, la conductibilité 
thermique, la diffusion, le flux d'électricité, etc., sont décrits par 

<les mêmes équations différentielles, c’est-à-dire manifestent une 
isomorphie des modèles mathématiques pour les divers processus. 
Donc, en se servant de cette analogie des descriptions mathémati- 
ques, on peut résoudre les équations des processus physico-chimiques 
comme des équations électriques, à l'aide de la technique du calcul 
analogique. Sous cet angle, un processus qui évolue dans un réacteur 
chimique est analogue à la solution de son modèle mathématique 
sur CA. En analysant ce processus sur une machine analogique, il 
est possible d'obtenir les résultats mêmes qui seraient apparus si 
l'on avait reproduit le fonctionnement du réacteur. 

L'utilisation de la technique du calcul analogique se fonde sur 
une principe suivant lequel les variables de l'équation différentielle 
du processus s'expriment en unités de tension (volts), qui sont des 
variables-machine, tandis que la variable indépendante est exprimée 
par le temps, puisque c'est dans le temps que se développe le pro- 
cessus électrique d'intégration des variables-machine. Les calcula- 
teurs analogiques ne font pas de calcul discret; ils effectuent des 
mesures continues de tension, qui sont transmises aux instruments 
et à l’oscillographe. 

Organisation générale d'une machine analogique. Une machine 
analogique se présente comme un assemblage de divers blocs ou 
organes de calcul, qui effectuent certaines opérations mathématiques 
avec les variables-machine. Le problème de la programmation des 
équations sur machine analogique se ramène à déterminer un mode 
d'assemblage des organes de calcul entre eux, dans le but d'obtenir 
un schéma électrique qui obéisse à la loi de mouvement (sous for- 
me électrique) de l'équation à résoudre. De la sorte, le problème 
de la résolution de l'équation différentielle se réduit à enregistrer 
les variations dans le temps des tensions en différents points du 
schéma. Une fois déterminé le mode d'assemblage des blocs de la 
machine, il est possible de réaliser leur commutation électrique, 
c'est-à-dire de composer l’équation sur la machine et d'en obtenir 
la solution sous forme d’une tension en fonction du temps, la tension 
et le temps représentant respectivement, à l'échelle choisie, la 
variable de départ et la variable indépendante. Pour ce faire, on 
satisfait à des relations déterminées entre les variables initiales de 
l'équation et les variables-machine (tension). Ces relations trouvent 
leur expression dans les échelles de représentation des variables. 
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Les actions sur les variables-machine sont conduites simultanément 
et sans discontinuer sur tous les blocs de la machine. 

L'élément fondamental d'une machine analogique est l’amplifi- 
cateur opérationnel ; il s’agit d’un amplificateur de courant continu 
à coefficient d'amplification élevé (cf. par exemple, fig. 1-35), qui 
change le signe de la tension (à cette fin, il comporte en général trois 
étages) et est pourvu de circuit spécial de réaction [z (p)al et de 
circuit d'entrée [z (p):l. Par notations z (p), il convient ici d’enten- 
dre les résistances complexes des circuits correspondants, mises sous 
la forme d'opérateurs. 
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Fig. 1-35. Schéma de principe d'un amplificateur de courant continu à trois 
étages : 
z (p)o — résistance complexe du circuit de réaction; z (p)1 — résistance complexe du circuit 
d'entrée de l’amplificateur opérationnel; Li — double triode du type 6N9S: Le — pentode 
du type 6J8; L: — tétrode à faisceaux dirigés du type 6P6S; U:, Us—tensions d'entrée et 
de sortie. La position du curseur sur la résistance r. est choisie de façon que la dérive de la 


tension de sortie soit minimale ; la position du curseur’ sur la résistance r, est choisie de façon 
à réduire à zéro la tension de sortie (« mise à zéro »). 


Dans le cas général, le type d'opération mathématique effectuée 
par l’amplificateur opérationnel est déterminé par le rapport 
z (p)o/z (ph. Si les deux circuits sont réalisés en forme de résistances 
ohmiques (A, et À; respectivement), alors, d'après la première 
loi de Kirchhoff, on aura pour le point g: 


Un amplificateur opérationnel qui fonctionne dans un tel régime 
effectue la multiplication de la variable-machine par un coefficient 
constant. 
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En branchant trois résistances sur l'entrée de l’amplificateur, 
on obtiendra, d’après la première loi de Kirchhoff, une opération 
de sommation! 


Ro , Ro Ro 
U = — (Us + Ua +0) : 


où U.est la tension de sortie. Le bloc qui réalise l'opération de somma- 
tion est appelé sommateur ou additionneur. 

Si un condensateur C est inclus dans le circuit de réaction, l’am- 
plificateur opérationnel effectue une intégration, opération fonda- 
mentale dans la résolution des équations différentielles (le bloc 
correspondant est appelé intégrateur): 

T 


Di SK jura 


où À — 1/RC; R est la résistance du circuit d'entrée. 

Dans le tableau [-12 sont figurées les notations conventionnelles 
relatives aux blocs précédents ainsi qu’à d’autres blocs de calcula- 
teurs analogiques réalisant diverses opérations mathématiques. 


La machine analogique « MN-7». La plus représentative des 
machines analogiques fabriquées en U.R.S.S. est la « MN-7» (« Modè- 
le Non linéaire-7»). Cette machine comporte 16 amplificateurs 
opérationnels ; 6 d’entre eux peuvent être montés en circuit d'inté- 
gration, 2 en circuit de différentiation; chacun des amplificateurs 
peut être monté en circuit de sommation, de multiplication de la 
variable par un coefficient constant ou d'inversion. La machine 
est munie d’un ensemble de quatre blocs de non-linéarité et possède 
un champ de composition pour les commutations de blocs corres- 
pondantes. 

Toutes les variables sont représentées dans la machine par des 
tensions continues situées dans la gamme de +100 V. Pour cette 
raison, le bloc de multiplication représenté dans le tableau 1-12 
comporte devant les facteurs, lorsqu'on fait une opération de multi- 
plication, le coefficient 0,01. Comme les valeurs maximales des 
facteurs peuvent aller jusqu'à 100 V, multiplier par 0,01 permet de 
garantir que la valeur de la tension à la sortie ne dépassera pas 
100 V. Le résultat de la résolution sur le calculateur est observé 
sur un osCillographe et, pour les processus évoluant lentement, 
suivant les aiguilles indicatrices des instruments. En outre, on peut, 
en cessant toute résolution, mesurer les grandeurs cherchées. 

À l'aide du modèle « MN-7», il est possible de résoudre les 
équations différentielles linéaires et non linéaires ordinaires jusqu’au 
sixième ordre inclus, ou bien un système de six équations du pre- 
mier ordre. La construction de ce modèle permet de réunir en un 
circuit unique deux machines et plus, ce qui élève de façon corres- 


A 


pondante l’ordre maximal des équations du processus à simuler. 


94 


Tableau 1-12 


Opérations effectuées par les blocs de calculateurs 
analogiques et notations conventionnelles des blocs 


Organe de calcul Opération a effectuer Notations conventionnelles 


Üsor = — (Us + plg + 


+*antn = dt Ünt. é 


Sommateur 


+ 

Bloc d'intégration Üsor = À Î Vent AT + y, où : 

léntégrateur) sh, 2 
KT Rg ; À-résistance ; 

C-capacité du condensateur; 

Ug-condition initiale 


T 
Jntégrosommateur Üsor = Vg . A K:f ent, : TE 
: 0 


__i 
Mere 


» 2 ” au, $ 
Bloc de dérivation Vs Si 


Bloc de coefficients | Multiplication par un 
constants (elèements coefficient constant à : 
d'échelle) 

Üsar = - Ot Uent 


Bloc d'inversion Changement de signe : 
UÜsor = — ent 


Potentiomètre Muttiglication par un 
coefficient constant à 
sans changement de signe: 


… Üsor = Vent 
O <<] 


Bloc de multiplication | Usop = 07 Uant., 1 * Vent. 2 


Reproduction des relations 
non léneaires: 


Usor = À Usnt ) 


Bloc fonctionnel 


Préparation de la composition des équations sur CA. Comme on l’a 
déjà dit, les données initiales, pour analyser le processus sur calcula- 
teur analogique, sont les équations différentielles décrivant le pro- 
cessus étudié. Pour composer les équations différentielles sur CA, 
il est nécessaire d'effectuer certaines opérations préparatoires : 

1. Former le schéma fonctionnel de jonction des organes de 
calcul qui effectueront d'après l'équation à résoudre les opérations 
mathématiques sur les variables-machine. 

2. Choisir les échelles de représentation des variables et du 
temps. 

3. Calculer les paramètres du modèle d’après les coefficients des 
équations initiales et les valeurs choisies pour les échelles. 

4, Définir les conditions initiales et les perturbations du modèle 
pour les grandeurs physiques qui représentent dans le CA les variables 
initiales du problème. 

Le schéma fonctionnel de composition du problème sur calculateur 
se forme en ramenant les opérations mathématiques spécifiées dans 
les équations initiales à une série d'opérations pouvant être effectuées 
par le AC: intégration, sommation, inversion (changement de signe) 
et transformations fonctionnelles. 

Chacune des équations examinées est résolu par rapport à la 
dérivée correspondante d'ordre le plus élevé, dérivée qui doit être 
intégrée par une chaîne d'intégrateurs branchés en série autant de 
fois qu'il est nécessaire pour obtenir la solution cherchée à l’aide 
de cette chaîne. , 

À l'aide du bloc de sommation, on obtient la valeur réelle. de 
la dérivée d'ordre le plus élevé, en se guidant d’après la structure 
de l'équation en question, qui est résolué par rapport à cette dérivée. 
Ce faisant, il faut garder présent à l'esprit le fait que le sommateur 
change le signe de la tension et que, par suite, la somme est multi- 
pliée par moins un. Après une intégration, les grandeurs résultantes 
sont elles aussi multipliées par moins un. | 

Voici des exemples de formation de schémas fonctionnels de 
résolution des équations différentielles. 


Exemple I-5. Former le schéma fonctionnel de résolution de l'équation diffé- 
rentielle suivante avec les conditions initiales indiquées: 


2 
+0: z(0)=a; x'(0)—b. 


On récrit cette équation en isolant la dérivée d'ordre le plus élevé: 


d?x 
GE — — &., 

Le nombre d'intégrateurs est égal à l’ordre de l'équation à résoudre. Dans 
le cas présént, deux intégrateurs sont nécessaires. Pour former la dérivée d'ordre 
le plus élevé, il faut prendre, conformément à l'équation à résoudre, la valeur 
courante de la fonction cherchée avec le signe inverse; on utilise pour cela un 
bloc d'inversion (fig. 1-36). 
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Exemple I-6. Former le schéma fonctionnel de résolution de l’équation 
différentielle non linéaire ci-dessous pour des conditions initiales connues: 


d2zx .. dx 
EE Sin ter (T). 
On récrit l'équation en isolant la dérivée d'ordre le plus élevé: 
d?x 


__. dx 
a PF ()—s-sin — . 


I1 faut deux intégrateurs pour obtenir la fonction cherchée et un bloc fonc- 
tionnel pour obtenir sin (4x/dx). Pour introduire l’action extérieure F (x), on 
peut utiliser un générateur spécial ou bien reproduire cette grandeur à l’aide 


Fig. 1-86. Bloc-schéma de résolution Fig. 1-37. Bloc-schéma de résolution 
d'une équation (exemple I-5) d’une équation (exemple I-6) 


des organes de calcul de la machine. Un sommateur est nécessaire pour obtenir 
la somme des termes du second membre de l'équation. Le schéma fonctionnel 
est représenté fig. I-37. 


Le choix des échelles de représentation des variables s’effectue 
sur la base des données réelles relatives au processus étudié, en 
respectant la condition que l'erreur sur la solution du problème 
soit minimale: On assure cette dernière condition en choisissant 
sur chaque organe de calcul la plus grande tension permise tout: au 
cours de la résolution du problème. 

Sur un calculateur analogique, c'est le temps qui est la variable 
indépendante de l'équation. L'échelle de temps est choisie en partant 
de l’énoncé du problème et de la nécessité pour le modèle de travailler 
dans les meilleures conditions possibles. On peut travailler sur CA 
avec l'échelle de temps réel ou avec une échelle de temps contracté 
ou dilaté. 

Les grandeurs physiques qui s’introduisent dans le système 
d'équations différentielles sont toutes exprimées sous forme de 
tensions multipliées par un certain coefficient d'échelle. Si x est 
la variable indépendante et U, sa représentation sur CA, on écrira, 
en introduisant un coefficient N, de passage des variables initiales 
du problème aux variables-machine: x = N,U.. 

Pour plus de commodité, on mesure souvent les variables de 
départ en unités relatives À avec pour limites de variation 0 et 1. 
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Il est rationnel, dans ce cas, de considérer la gamme de tensions de 
travail de la machine (de O à +100 V en général) comme étant la 
gamme de 0 à +1 en unités-machine (autrement dit, 100 V équiva- 
lent à 1 unité-machine). Alors, les coefficients d'échelle sont numé- 
riquement toujours égaux à 1, ce qui est très commode pour Îa 
détermination des coefficients de transmission des divers organes 
de calcul, et en particulier pour la résolution des équations diffé- 
rentielles non linéaires. Comme il n’est pas toujours possible d’indi- 
quer dans la résolution des problèmes les bornes de variation d'un 
paramètre, les coefficients d'échelle sont précisés au cours de la 
résolution sur la machine. 

Les étapes ultérieures de la résolution des problèmes de calcul 
et de simulation sur CA seront toutes explicitées par l'exemple 
suivant. 


Exemple 1-7. Supposons qu'une réaction complexe ait lieu à température 
constante dans un appareil à action périodique et que les vitesses des réactions 
simples correspondantes se conforment aux relations stœchiométriques: 


ki 
A+B ——>2R, Wri= k1C AC p, 
| k 
B+R ——> 88, Dr kCRCR 


où À, B sont les composants de départ; R, S les produits de réaction, w,1, w,a 
les vitesses des réactions; k1, k2 les constantes de vitesses des réactions: CA, 
CB: CR les concentrations respectives des composants. 

Ecrivons les équations différentielles pour chaque composant : 


ES PE TT 


Ca Fi = kiCaCp 


dt dt 
dC dC 
_… = 2h1CaCp=koCpCR, + = 3k,CpCr. 


Transformons les variables des équations cinétiques en les exprimant par 
des tensions (ty, est le temps-machine) : 


dU aU 
Te = AUAUR, = —U aUp—caU BU R, 
du aU 
. = QU AUR—GUBUR:; a. = UEUR, 
où 
Œ3 — 100kNc Nr; Qo — 100kNc Nr. 
| À 
as=100kNc Nr, y = 2e 100k: Ne, No No Nr 
uù 


ds — 1002Nc Nr 


de = 3-100k2 Ne No Nr. 


“| 
N 
Cs 
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Le schéma fonctionnel de composition du problème est donné fig. I-38. 
Pour Ty — 0, on prend les conditions initiales Ua = UA, 0; Us = Ug,0o 
et Un = Ur,o0= Ug — 0. : 

e problème consiste à choisir les proportions des composants À et B et des 
constantes de vitesses des réactions de façon à obtenir la sortie maximale de pro- 
duit R. En changeant la concentration initiale du composant B par la donnée 
d’une série de valeurs de Un, o, c’est-à-dire en faisant varier la tension qui four- 
nit les conditions initiales, nous obtiendrons les concentrations du produit de 
réaction désiré en fonction de C8. Les valeurs de C} sont notées sur voltmètre. 


C=100 Vo 


= 
| 
À 


10 20 30 40 50 60 70 60 
CB» %o 


Fig. J-38. Schéma fonctionnel de Fig. I-39. Courbes de sortie du pro- 
composition d'un problème (exemple duit R obtenues sur calculateur analogi- 
I-7). que: 

1 — khi/ke — 0,65; 2 = hi/Ra = À; 
3—h1/R 2 


1 2 _ . 


La fig. 1-39 indique les courbes de sortie du produit R pour trois rapports 
des constantes de vitesses des réactions. Ces différents rapports k1/k2 sont obtenus 
par composition de résistances fixes ou variables qu'il est aisé de commuter 
sur le champ de composition de la machine. La fig. 1-39 met en évidence pour 
Cp — 35 % un maximum de C», qui se conserve indépendamment du rapport 
k1/k. Par conséquent, les conditions optimales de conduite de la réaction, en 
ce qui concerne le produit À, sont obtenues en choisissant les concentrations 
Ca — 100 % et Cr —= 35 %. 


Calculateurs numériques (CN) 


On peut dire d'un calculateur numérique que c’est un dispositif 
destiné à accomplir une série d'opérations arithmétiques et logiques. 
L'utilisation de tels calculateurs à la résolution de problèmes divers 
se fonde sur cette constatation que tout processus de calcul peut 
être lui aussi représenté sous la forme d’une suite d'opérations élé- 
mentaires. En résolvant les problèmes à la main, l’homme se guide 
précisément sur l’ordre dans lequel il est nécessaire d'accomplir 
ces actions élémentaires, sachant qu’un changement dans la succes- 
sion des opérations effectuées conduira à un résultat incorrect. 
Il est clair que si l’on donne de telle ou telle manière à un calcula- 
teur, sous forme d'instructions particulières, le mode et l’ordre de 
traitement de l’information, ce calculateur sera en mesure de résoudre 
bien plus vite que l'homme le même problème. Dans la résolution 
des problèmes sur CN, l’ordre d'exécution des opérations successives 
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est donné parun programme, le genre de l'information traitée 
étant indiqué dans les données initiales. 

Dans les calculateurs numériques, à la différence des machines 
analogiques, le programme et les données initiales se présentent de 
façon discrète, c’est-à-dire sous forme de nombres. En entrant dans 
la machine, l'information numérique se transforme en successions 
d'impulsions électriques sur lesquelles s'effectue par la suite l'en- 
semble des opérations. Les calculateurs numériques, en règle géné- 
rale, n’opèrent pas avec des nombres écrits dans le système décimal. 
On utilise habituellement, pour figurer les nombres dans le calcula- 
teur, le système de numération binaire, dans lequel tous les nombres 
se présentent sous la forme de combinaisons des chiffres 0 et 1. 
Si même l'information numérique est introduite dans la machine 
en code décimal, elle est convertie ultérieurement en binaire. Le code 
binaire s’est répandu dans la construction des CN pour cette seule 
raison que sa réalisation technique est simple. 

Un CN peut remplir une série d'opérations, c’est-à-dire d’ins- 
tructions sur le traitement de l'information numérique. 
L'ensemble des instructions que peut remplir Le calculateur constitue 
son système d'instructions. Toutefois, pour que le CN commence 
les calculs, il faut lui communiquer le programme et les données 
initiales. Le programme ét l'information numérique sont générale- 
ment présentés au calculateur séparément, ce qui permet d'utiliser 
le même programme pour résoudre un problème avec différentes 
données initiales. Le programme et les données initiales sont relevés 
sur un porteur matériel (bande de papier perforée ou cartes perforées), 
sous forme d’une série de perforations correspondant, par exemple, 
au code télégraphique international. Ils sont alors introduits dans 
le calculateur, après quoi sont remplies les instructions du program- 
me, qui communiquent au CN la façon d'exécuter les calculs nécessai- 
res dans son langage d'opérations. Ayant achevé ces calculs, le 
CN sort sous la forme spécifiée Les résultats sur l’une des imprimantes. 

L'efficacité de l’utilisation d’un calculateur numérique à la 
résolution d'un problème est conditionnée avant tout par la vitesse 
avec laquelle il peut effectuer les opérations que son système com- 
porte et par les dimensions des massifs de nombres qui peuvent 
y être traités simultanément. Pour cette raison, on utilise pour carac- 
tériser la puissance des calculateurs des grandeurs telles que la 
rapidité de fonctionnement et le volume ou la capacité de la mémoire. 
La rapidité de fonctionnement du calculateur 
est caractérisée par le nombre d'opérations distinctes effectuéos en 
une seconde, et le volume de la mémoire par le nombre 
de cellules affectées au stockage du programme et des données initia- 
les. Chaque cellule (unité de mémoire) ne peut garder qu'un seul 
nombre ou un seul code de longueur déterminée. Les calculateurs 
modernes sont capables d'effectuer un million et plus d'opérations 
à la seconde et ont un volume de mémoire pratiquement illimité. 

Tous les calculateurs numériques se subdivisent en deux types: 
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les calculateurs universels et les calculateurs spécialisés. Les calcula- 
teurs universels sont destinés à la résolution d'une large classe de 
problèmes et disposent normalement d’un système d'instructions 
développé et d’un grand volume de mémoire. Les calculateurs spé- 
cialisés sont destinés à la résolution d’une classe restreinte de problè- 
mes et sont utilisés dans des conditions concrètes, technologiques 
ou autres. | 


Organe Ürgane Organe 
Le Le de l 


pe de calcul 


Fig. 1-40. Bloc-schéma d’un calculateur numérique 


Indépendamment de ses caractéristiques d'emploi et de son utili- 
sation effective, la structure d'un calculateur peut être représentée 
sous la forme d’un bloc-schéma (fig. 1-40) et comprend les blocs ou 
organes suivants: mémoire; organe d'entrée; organe de sortie ; 
organe de calcul; organe de commande. On donne ci-dessous une 
brève description de chacun de ces dispositifs. 


Mémoire. La mémoire est destinée au stockage du programme et 
des données initiales et intermédiaires. Au cours de la résolution du 
problème, tout code inscrit en mémoire peut être transmis à n impor- 
te lequel des autres organes du calculateur tout en gardant son 
ancienne place. Le volume d'une mémoire est défini par le nombre 
de ses cellules. Chaque cellule est caractérisée par son nombre de 
chiffres, ou bits, qui détermine enfin la précision de la représenta- 
tion des nombres dans la machine. 

La caractéristique la plus importante d’une mémoire est le temps 
d'accès à un mot d'information (on entend. par « mot» un nombre 
ou une instruction, et par temps daccès le temps nécessaire 
pour rechercher dans le massif global des mots celui auquel on 
s'adresse et le transmettre à un autre organe du calculateur). La 
valeur du temps d'accès définit un critère du calculateur, à savoir 
sa vitesse de fonctionnement : en effet, lors de l'exécution du pro- 
gramme, les instructions, aussi bien que les nombres, sont choisies 
dans la mémoire du calculateur. | | 

La réalisation technique des mémoires à accès rapide se heurte 
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habituellement à certaines difficultés, comme par exemple la timi- 
tation de la longueur des mots dans le calculateur. C’est pourquoi 
l'on utilise généralement dans les calculateurs modernes deux types 
de mémoires: les mémoires opérationnelles (MO) et les mémoires 
lentes (ML). | 

Les MO se caractérisent par leur accès rapide et sont constam- 
ment utilisées au cours des calculs. Leur capacité est au plus de 
l'ordre de quelques milliers d'unités d’information. Les ML, au 
contraire, ont un temps d'accès notable, mais sont d’un volume 
pratiquement illimité. 

La différence prononcée qui existe entre les caractéristiques de 
la mémoire opérationnelle et de la mémoire lente provient de ce 
que leurs constructions sont elles-mêmes réalisées différemment. 
Pour la fabrication de la mémoire opérationnelle, le matériel le 
plus répandu est constitué par les éléments magnétiques, qui admet- 
tent des vitesses élevées de renversement d’'aimantation. Les noyaux 
magnétiques ont deux états stables: l’aimantation positive (conser- 
vation de l'unité) et l’aimantation négative (conservation du zéro). 
Le passage d’un état à l’autre se fait sous l’action d’un courant 
égal au courant de saturation du noyau. La construction d'une 
cellule de la mémoire opérationnelle est exécutée de la façon suivante. 
Le groupe de noyaux correspondant à un mot d’information est 
pénétré par des fils parcourus par le courant d'enregistrement ou de 
lecture. De plus, chaque noyau a des fils d'enregistrement et de 
lecture. Si l'on injecte dans les noyaux, par exemple, un courant 
égal au courant de saturation d'un noyau, celui-ci, changeant 
d'aimantation, passera d’un état à l’autre et enregistrera le zéro 
ou l'unité s’il y passe une impulsion d'enregistrement. On peut 
organiser de façon analogue la lecture de l'information en envoyant, 
par exemple, un courant d'enregistrement du zéro. Si le noyau se 
trouve dans l'état « zéro», il ne renversera pas son aimantation, et 
aucune force électromotrice ne sera induite en conséquence dans le 
fil de lecture ; par contre, s’il est dans l’état « 1», une force électro- 
motrice prendra naissance. 

Les mémoires lentes ont pour porteur d’information soit des 
bandes magnétiques (mécanismes dérouleurs de bandes), soit un 
vernis ferromagnétique déposé sur la surface d’un disque en rotation 
(tambours magnétiques). Dans les deux cas, on monte près de Ia 
surface du porteur des têtes d'enregistrement et de lecture, lesquelles 
ou bien induisent une force électromotrice sur la surface du porteur, 
ou bien suppriment la f.6.m. induite. Le temps d'accès de tels dis- 
positifs est déterminé par la vitesse de déplacement du porteur relati- 
vement aux têtes d'enregistrement et de lecture ; elle varie dans des 
limites allant de quelques dizaines de millisecondes à plusieurs 
secondes. 

On ‘assiste au cours du processus de résolution d’un problème 
à un échange continuel d'information entre MO et ML, échange 
qui est le plus souvent réalisé par massifs entiers de nombres. 
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Organe d’entrée. L’organe d'entrée est destiné à introduire dans 
la mémoire du calculateur les programmes et l'information numéri- 
que. Cette introduction est généralement effectuée à l’aide d'appareils 
électromécaniques dont la vitesse de fonctionnement est inférieure 
de quelques ordres de grandeur à celle des autres dispositifs électro- 
niques du calculateur. Il existe suivant la classe du calculateur deux 
types largement répandus d'organes d'entrée : les organes autonomes 
et les organes synchrones. Les organes d'entrée autonomes fonctionnent 
indépendamment des autres organes du calculateur et ont générale- 
ment leur propre mémoire. En entrant, l'information se répartit dans 
cétte mémoire, et le calculateur peut accomplir pendant ce temps 
d’autres actions. Il peut, lorsque c’est nécessaire, choisir dans cette 
mémoire l'information dont il a besoin et continuer les calculs. 
Au contraire, si l’organe d'entrée fonctionne en synchronisme avec 
le calculateur, celui-ci, au cours d’une introduction, ne peut effectuer 
d'autre opération que cette introduction elle-même. 

L'information étant présentée aux dispositifs d'entrée sous 
forme d’une série de cartes perforées ou de perforations sur bande, 
ceux-ci, indépendamment de leur mode d'organisation, doivent 
assimiler cette information et la transformer en une suite d’impul- 
sions. Si l'information introduite est numérique, l'organe d'entrée 
la traduit du code décimal en code-machine. Le processus de traduc- 
tion des nombres d’un système de numération à l’autre est parfois 
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effectué par des programmes composés à l'avance. 


Organe de sortie. L'’organe de sortie est destiné à extraire les 
résultats intermédiaires et finaux du calcul sous une forme qui soit 
commode pour une utilisation ultérieure. Suivant le type de l'appa- 
reil de sortie, l'information peut être recueillie sous forme de côdes 
binaires ou décimaux, de tableaux ou de graphiques. La sortie est 
assumée par des dispositifs électromécaniques dont la vitesse est 
nettement inférieure à la vitesse de fonctionnement du calculateur. 
C'est pourquoi, tout comme les organes d'entrée, ils sont réalisés 
dans les calculateurs modernes en tantfqu'organes soit autonomes, 
soit synchrones. 


Organe de caleul. Dans un calculateur, toutes les opérations 
possibles sur les nombres sont effectuées dans l'organe de calcul. 
Ce dernier comporte divers blocs pour l'exécution des différentes 
opérations (par exemple, addition — soustraction, multiplication — 
division). Pour conserver les nombres au cours de l'exécution des 
opérations, l'organe de calcul possède ses mémoires propres ; celles- 
ci, en forme de registres spéciaux, sont affectées chacune au stockage 
d’ux seul nombre. Les registres d’un organe de calcul sont générale- 
ment peu nombreux; leur nombre habituel n'excède pas 3 à 5, et 
leur contenu est indicé sur le pupitre de commande. 

Un cycle complet de fonctionnement de l’organe de calcul com- 
prend les étapes suivantes: a) nppel dans les registres de l’informa- 
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tion mise en mémoire ; b} exécution de l'opération; c) transmission 
du résultat à la mémoire. 


Organe de commande. L'’organe de commande du calculateur 
permet d'automatiser les processus numériques conformément au 
programme de résolution du problème. Celui-ci se présente comme 
un ensemble déterminé d'instructions dont l’ordre d'exécution est 
établi en écrivant l'algorithme des calculs. En concordance avec 
le programme donné, l'organe de commande règle les différents 
organes du calculateur sur l'exécution de la suite d'instructions 
indiquée. En arrivant dans l'organe de commande, l'instruction est 
déchiffrée, et les séries d’impulsions correspondantes sont délivrées 
aux autres organes du calculateur. S'il s’agit, par exemple, d'une 
instruction arithmétique, l'organe de commande pourvoira à la 
sélection des opérandes dans la mémoire, réglera l'organe de calcul 
sur l'exécution de l'opération indiquée et assurera l'envoi du résultat 
à l'adresse spécifiée. 


Programmation. Les calculateurs numériques sont capables 
d'exécuter certaines opérations, dont le nombre est fixé par leur 
système d'instructions. Les calculs compliqués doivent donc être 
divisés en une suite d'opérations propres au calculateur donné. 
On appelle programmation la procédure qui consiste à réduire le 
problème à une telle forme et.à écrire la série des instructions suivant 
lesquelles le calculateur effectuera les différentes actions nécessaires 
à l’obtention de la solution; la suite de ces instructions est appelée 
programme. 

On distingue deux types de programmation: la programmation 
manuelle et la programmation automatique. 

Le principe de là programmation manuelle con- 
siste à inscrire directement dans le système d'instructions du calcu- 
lateur considéré toute la suite des actions qui sont à accomplir pour 
obtenir le résultat final; de ce fait, un- programme élaboré pour un 
calculateur ne peut être réalisé sur un autre si leurs systèmes d'’ins- 
tructions diffèrent. En programmation manuelle, le programme est 
élaboré au niveau des différentes instructions. Le problème initial 
est présenté de façon telle que sa solution puisse être obtenue à l’aide 
du système d'instructions du calculateur dont on dispose. Si le 
système d'instructions, par exemple, ne contient pas d'opération 
pour calculer certaine fonction trigonométrique, le programme doit 
remplacer cette opération par une suite d'opérations d'addition, 
de soustraction, de multiplication. Il en résulte que la programmation 
manuelle est si spécifique qu’un programmeur travaillant sur une 
classe de calculateurs ne peut élaborer un programme-pour un autre 
calculateur sans un supplément d'efforts pour assimiler le nouveau 
système d'instructions. | 

Dans la composition des programmes, les différentes instructions 
sont généralement rangées par numéros d'ordre et s’exécutent dans 
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ce même ordre. Toutefois, l’ordre d'exécution des instructions peut 
être enfreint si le programme utilise des Enstructions de transfert 
d'exécution. Celles-ci peuvent être de deux types: transfert con- 
ditionnel et inconditionnel. L'’instruction de transfert condi- 
tionnel désigne une instruction concrète, qui doit être exécutée 
à la place de celle qui suit dans l’ordre des instructions si et seule- 
ment si une certaine condition est remplie : par exemple, si et seule- 
ment si un nombre contenu dans une cellule donnée est plus grand 
que le nombre situé dans le registre de l’organe de calcul. Les ins- 
tructions de transfert d'exécution inconditionnel modi- 
fient la succession indiquée pour les calculs sans poser aucune condi- 
tion. Ces instructions sont utilisées pour effectuer des calculs cycli- 
ques, où il faut répéter plusieurs fois une suite d'instructions en 
fonction des résultats des calculs intermédiaires, et pour organiser 
des processus numériques ramifiés où, suivant les résultats des 
calculs intermédiaires, il faut faire le calcul, par exemple, selon des 
formules différentes. 

En programmation manuelle, la probabilité de faire une erreur 
en écrivant les diverses instructions est très élevée. En effet, les 
instructions ne se distinguent que par leurs codes numériques; or, 
elles peuvent se compter par dizaines et par centaines dans le pro- 
gramme. Par suite, pour rendre la programmation plus commode, 
certaines parties du programme qui se rencontrent fréquemment dans 
la résolution de différents problèmes sont programmées en général 
une fois pour toutes et logées dans la mémoire. Ces parties du pro- 
gramme portent le nom de programmes standard. 
On peut citer comme exemples de programmes standard les pro- 
grammes de calcul des fonctions élémentaires et les programmes de 
résolution des problèmes types de l’analyse numérique. Les pro- 
grammes standard sont rassemblés dans une bibliothèque 
de programmes standard et constituent pour n'importe quel calcula- 
teur numérique un soutien précieux. Ces programmes peuvent être 
inclus en cas de besoin dans un programme donné, évitant ainsi 
les dépenses supplémentaires qui seraient liées à leur élaboration. 

La programmation en instructions-machine est d'une étude 
relativement difficile : elle oblige à étudier le système d'instructions 
du calculateur, à retenir les codes des opérations, et fournit un pro- 
gramme qui n'a rien de commun avec l'écriture mathématique du 
problème. En outre, un programme composé manuellement est 
difficile à mettre en accord avec le calculateur; autrement dit, il 
est rare qu on ‘réussisse à le composer sans faire d'erreurs. 

Pour cette raison, on a accordé une grande attention, ces derniers 
temps, aux questions d'automatisation de la programmation. Celle-ci 
consiste à mettre au point, pour écrire les alworithmes de résolution, 
des langages spéciaux, qui sont intelligibles à l’homme et au calcula- 
teur. L'algorithme du problème, écrit au moyen de formules algébri- 
ques et de mots du langage ordinaire, est porté sur bande perforée 
et introduit dans la mémoire du calculateur. Celui-ci prend en charge 
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tout le travail concernant le choix de la suite d'instructions requise 
et la mise bout à bout des différentes parties du programme. Îl com- 
pose le programme, le mémorise en cas de besoin pour des utilisations 
ultérieures et résout le problème. 

Les avantages de la programmation automatique résident dans 
la facilité avec laquelle elle peut être assimilée. L'écriture du code 
d'un langage de programmation automatique, du point de vue de 
sa complexité, est voisine de l'écriture des formules mathématiques 
habituelles. On choisit ce code de façon qu'il puisse être employé 
sur n'importe quel calculateur indépendamment du système d'ins- 
tructions; comme il diffère des instructions du calculateur, on 
utilise pour le composer en langage-machine des programmes-trans- 
lateurs spéciaux placés à l'avance dans la mémoire du calculateur. 

A l'heure actuelle, parmi les langages de programmation automa- 
tique employés pour résoudre les problèmes mathématiques, c’est 
l'ALGOL et le FORTRAN qui ont reçu la plus large diffusion. 
Ces langages sont adoptés communément et sont utilisés non seule- 
ment comme procédés de programmation, mais encore comme moyen: 
d'échange des algorithmes entre différents programmateurs. 


Ordre de résolution des problèmes sur CN. Le processus de réso- 
lution d’un problème sur calculateur numérique se compose de plu- 
sieurs étapes mutuellement liées: 

4. Elaboration de la description mathématique du processus. 

2. Choix de la méthode numérique de résolution (évaluation de 
la précision, de la dépense en temps-machine) et composition de 
l'algorithme. 

3. Elaboration et correction- du programme. 

4. Résolution. 

Dans le complexe formé par l'ensemble des problèmes d'étude 
numérique d'une production concrète, c'est l'étape de l'élaboration 
d’une description mathématique du processus qui est la plus com- 
pliquée et la plus importante. L'élaboration d'une description 
mathématique adéquate au processus réel dépend avant tout du 
point jusqu'où a été poussée l'étude de ce processus. D'autre part, 
il convient de considérer qu'une description mathématique, lorsqu'el- 
le devient excessivement complexe et détaillée, peut entraîner 
de sérieuses difficultés de calcul, qui rendent impossible la résolu- 
tion du problème étudié même si l’on dispose de calculateurs puis- 
sants. C'est pourquoi, à l’étape de l'élaboration de la description 
mathématique, il faut toujours avoir une idée claire des problèmes 
numériques qui sont liés à la résolution des équations utilisées. 
Si l’on résout une telle question pour la première fois, sans qu'il 
soit possible de se servir d’une expérience acquise dans la résolution 
_de questions analogues, l'étape suivante est alors celle du choix 
de la méthode numérique et de la composition de l'algorithme. 

Le choix de la méthode numérique est lié à son tour au caractère 


Ni 


du problème à résoudre et est souvent dicté par les possibilités du 
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calculateur dont on dispose. Par exemple, on ne peut pas résoudre 
un système d'équations linéaires - d'ordre cent par des méthodes 
directes sur un petit calculateur, du fait que la matrice des coeffi- 
cients de ce système peut ne pas trouver place dans la mémoire ou 
qu'il est impossible d'obtenir une bonne précision. Ainsi donc, 
la discussion sur la possibilité de résoudre sur CN un problème 
mathématique nécessite de connaître en détail les méthodes numé- 
riques de résolution. D'autre part, le problème mathématique, dans 
sa formulation concrète, est le reflet de la nature physique du pro- 
cessus en Cours, avec les particularités et les restrictions qui lui 
sont propres. Tenir compte de ces particularités lors de la composi- 
tion de l'algorithme de résolution permet souvent de simplifier 
grandement la procédure numérique sans limiter, pour les processus 
d'un type donné, la généralité de la solution. Par exemple, si l’on 
sait que cette solution se situe dans l’ensemble des nombres réels, 
on exclura de la discussion les solutions complexes à l’aide d’opéra- 
tions logiques. 

Après que l’on ait choisi telle ou telle méthode numérique de 
résolution du problème, il est utile d'élaborer une description de 
la suite des opérations numériques qui conduiront au résultat final. 
À cette fin, il est commode de recourir à la représentation de cette 
suite sous la forme d'un organigramme. La suite d'opérations dont 
l'exécution dans l’ordre indiqué aboutit à la solution du problème 
porte le nom d'aigorithme de résolution du problème: 

L'élaboration de l’algorithme de résolution est directement suivie 
de l’étape de l'écriture du programme et de sa correction. Suivant 
le degré d'automatisation de la programmation, le programme peut 
être composé ou bien dans le langage du système d'instructions du 
calculateur considéré, ou bien à l’aide des symboles d'un langage de 
programmation. La composition du programme dans un langage 
de programmation s'effectue bien plus vite et avec un nombre 
d'erreurs moindre, dans la mesure où on a la possibilité d'inscrire 
tout un groupe d'opérations avec un seul symbole. En règle générale, 
toutefois, un programme composé automatiquement travaille plus 
lentement qu'un programme composé à la main, ce qu'il convient 
de prendre en considération lorsque la vitesse du calculateur est 
relativement peu élevée. Si le programme est composé en instruc- 
tions-machine, il commence tout de suite à être exécuté après son 
introduction dans la mémoire du calculateur, tandis qu'un pro- 
gramme écrit avec les symboles d'un langage de programmation 
automatique doit normalement être traduit, avant d'être exécuté, 
en code-machine, c'est-à-dire en programme de travail. 

Avant d'aborder la résolution du problème, il est indispensable 
de s'assurer que le programme est composé correctement et qu'aucune 
sorte d'erreur ne s’y est glissée au cours de sa préparation. On peut 
vérifier que le programme fonctionne correctement en comparant les 
résultats intermédiaires et finaux du calcul sur CN avec ceux de cal- 
cul à la main d’une variante corrigée du problème. Il peut s'avérer 
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qué le problème soit trop complexe pour être résolu à la main. Alors, 
on peut apprécier la correction de son fonctionnement en partant 
de la vraisemblance physique des résultats obtenus, intermédiaires 
et finaux. Suivant le caractère des erreurs commises dans le program- 
me, on peut avoir à répéter tout le processus de résolution à partir 
de la première étape ou de toute autre étape. Après avoir 
établi que le programme travaille correctement, on en effectue 
la résolution pour diverses variantes des données initiales. 


Avantages comparés des différents calculateurs. Les calculateurs 
numériques ont l'avantage de la précision élevée des calculs et de 
la grande vitesse d'exécution des opérations (de quelques miiliers 
à des centaines de milliers par seconde), ce qui permet d'effectuer 
dans les plus brefs délais un volume de travail dont l’accomplisse- 
ment nécessiterait de nombreux mois de calculs de la part de tout 
un groupe de personnes. 

Les CN sont d'un emploi particulièrement fréquent dans la 
résolution des problèmes qui demandent d'appliquer les méthodes 
d'approximations successives. [ls constituent un mode de concep- 
tion et de gestion optimales des grands systèmes, y compris pour la 
simulation de grands systèmes qui sont inaccéssibles à l'analyse et 
à la simulation sur calculateur analogique %-*%. Enfin, ils sont 
utilisés dans l'analyse statistique des données sur les productions 
existantes, pour définir les caractéristiques de leur commande et les 
études ultérieures d'optimisation. Le schéma de classification des 
calculateurs numériques est représenté fig. I-41. 

Le coût d’un CN peut être considéré en première approximation 
comme une fonction linéaire de la précision. Dans les CA, Ia préci- 
sion de la résolution est déterminée par celle de la fabrication des 
divers éléments du schéma et par leur stabilité. On n'observe pas 
ici de relation linéaire entre coût et précision. 

Outre leur précision élevée, les calculateurs numériques sont 
d’une grande souplesse et disposent dans l’ensemble de possibilités 
plus larges. Il est inutile de fabriquer des machines analogiques 
à éléments de précision pour une précision de la résolution supé- 
rieure à 0,01 %. | 

Il convient de noter qu'on ne saurait donner la préférence à tel 
ou tel type de calculateur qu'après avoir soigneusement analysé les 
possibilités des différentes machines relativement au problème 
étudié. 
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CHAPITRE II 


UTILISATION DES METHODES DELA CYBERNETIQUE 
DANS L’ANALYSE DES PROCESSUS DE LA 
TECHNOLOGIE CHIMIQUE 


1. Etablissement de la structure des modèles 
mathématiques de processus 


Fonctions de distribution. À tout processus de la technologie 
chimique comportant un déplacement de liquides et de gaz corres- 
pond un modèle mathématique dont la structure, déterminée avant 
tout par des paramètres hydrodynamiques, se manifeste par le carac- 
tère de la distribution du temps de séjour des particules 
de courant dans le système considéré. 

Ce caractère de la distribution obéit à des lois statistiques et peut 
être trouvé d’après la forme d'un signal qui passe à travers Le système. 
On utilise comme signal l'introduction d'une substance (indicateur) 
dans le système sous la forme d'une perturbation en échelon, en 
impulsion ou harmonique (cf. ci-dessus). 

Lorsqu'on exerce une perturbation en impulsion (C-courbe), 
la fonction de distribution statistique de l'indicateur s'écrit sous 
la forme 


00 


C= rC (x)dr. (L,1) 


La fonction de distribution du temps de séjour C (r) caractérise 
dans le courant sortant la fraction de l’indicateur qui s'est trouvée 
dans le système pendant une durée inférieure à Tr. 


Le temps moyen de séjour + est défini à partir de la relation 


{ TC (T) dt 


: r$ —. (IL,2) 
C(t)à 


0 


ai 
à 


On représente la fonction de distribution € (rt) sous la forme: 
4 oc c 
C(t)=—.— — s”, (II,3) 
ÿ Fo 60 > cAr 
où At est l'intervalle de sélection des essais. 
Le temps de séjour que est 


p—— (11,4) 


T 
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Pour un temps moyen de séjour connu, on peut caractériser 
la C-courbe par l'équation 


= =1"%€ (r), (II,5) 


où co est la concentration initiale à l'entrée. | 

La variance, qui exprime dans une distribution continue 
la dispersion d'une grandeur donnée autour de sa valeur moyenne 
pour un nombre fini de points équidistants (intervalles de sélection 
des essais égaux), est définie par la formule: 


Safe) [D zif(zi) l — 
ie DRE RERS NE UNS EE IT, 
É S'fxi) | D f(x) Sa 


Pour une variance en unités de temps (0%, s°), on aura: 


Dimi=2e Duf(x)= Due 
D if (x) = D dci. (IT, 7) 


Pour une variance en unités de temps adimensionnelles, nous 
obtiendrons : 
EI 
=, (IL,8) 
(t)3 
Pour une C-distribution en temps adimensionnel 6, nous trou- 
verons : 


02C 
DC 4 SN cAg 4. | 
oO? — Se 1= Ÿ 6CAB— 1 (11,9) 
La liaison entre les fonctions de distribution pour des perturba- 
tions en échelon et en impulsion est donnée par les relations 
ü 
af 
F— À Cd, CT. (II,10) 


La quantité C (rt) dr caractérise lä fraction de substance contenue 
dans un courant sortant dont l’âge est compris entre t et T + dt; 
par suite, en multipliant cette quantité par la concentration €, 
de substance qui reste dans l'élément de courant dont l’âge est 
tT + dt, on peut déterminer la concentration moyenne c, de la. 
substance qui abandonne l'appareil réel: 

T—0o0 
ne | caC (v dr. (II,14) 
T—0 

Le calcul suivant les relations données plus haut de la distribu- 
tion du temps de séjour des particules de courant repose sur la notion 
statistique de moments et est lié à la distribution de la densité de 
probabilité. Le moment d'ordre zéro de la distribution de densité 
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de probabilité est égal à un. Le moment d'ordre un est l’espé- 
rance mathématique et mesure la position. 
Le moment d'ordre deux est la variance et mesure la 
dispersion. Le moment d'ordre trois caractérise le désé- 
quilibre oul’asymétrie de la distribution. Le moment 
d'ordre quatre caractérise l'acuité des sommets ou la 
vitesse des pentes. 


En théorie, les moments se calculent de 0 à d'après les équa- 
tions 


Mo = C (T) dr 
î TC (rt) dt 

M,=— 
\ CT) dt (1,42) 
R am (t) d (rt) 

My = —< 


{cru dr 
0 


Lorsqu'on calcule les moments d’après les courbes expérimenta- 
les, on' utilise généralement une approximation en escalier; autre- 
ment dit, le calcul des moments s'effectue selon les formules: 


M= X cArt 
îi= 


DA8 » 
e 
a, 


M, = 1—1 
2% ! (11,13) 
Ï» Cite 
Mn= = 
à 


C: 
es 
Dans beaucoup de cas, toutefois, le calcul par les formules (11,13) 
ne donne pas une précision suffisante. Des erreurs particulièrement 


grandes surviennent lorsque la C-courbe expérimentale présente une 
« queue» étirée. 
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Nous allons donner une méthode plus précise d'évaluation des 
paramètres de la distribution, qui consiste à utiliser lors du calcul 
les moyennes des ordonnées de la C-courbe de distribution avec une 
borne d'intégration fixée. Le calcul s'effectue dans l’ordre suivant : 

4. On calcule les moments pour la C-courbe expérimentale par 
la méthode des trapèzes. Il vient alors, pour le moment d'ordre 
ZÉTO : 

a n 
ME = Cdt D cmoy1ÂT, (11,14) 
ii 
où le Cmoy : = (Ci+1 + Ci)/2 est l’ordonnée moyenne de la C-courbe 
sur l'intervalle 0 — a. 
Pour un moment d'ordre quelconque: 


a a 
k c | 
iC d j+1 
: pee | Gr} ) 
MP = + 0 
| Car Car 
1) 
n n 
Cmoyi \ €moy 1 3+1 51 
> (ot) A (t3#1) > (nest (TT: T; ) 
es à : == — = . (IT,15) 
> Cmoy {AT > Cmoy AT 


On peut tirer de l'équation (11,15) les relations suivantes: 


_ Di Cmoyt (Ti+t + Ti) 
ME — — = ———— (1,16) 


| > Cmoy à 


1-1 


n 
_ à} Cmoy À (T£4 T'UHTI +5) 
EE (II,17) 
> Emoyi 
1=1 
n 
z > moy à (Ti+1 + Vi) (T4 + Tf) 
ME | , (11,18) 


n 


D Cmoy i 


11 


etc. 
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Pour un intervalle At<<0,0026,,7, le calcul par la relation 
approchée (11,15) donne des résultats pratiquement identiques à ceux 
du calcul suivant les expressions théoriques exactes (II,12). 

2. On calcule les moments pour des modèles à limites d'inté- 
gration allant de O à t — à, et non de 0 à l’o comme cela se fait 
habituellement, et l'on résout un système d'équations du type 


ME= MY \ 
ME —.MY 
ME _ M : (11,19) 
dir 7 J 
ME = MY 
où le moment 
‘ riC dr 
M} = —— (11,20) 
\ C dt 
Ô 


est déterminé d’après le modèle. 

Comme la courbe expérimentale sert à juger du choix du modèle 
lui-même, le point t — «a où l’on arrête la courbe est choisi en 
fonction des conditions de mesure (précision et sensibilité des élé- 
ments de mesure). Le nombre d'équations du système (11,19) est 
défini par le nombre de paramètres du modèle. Pour certains modèles 
(par exemple, pour le modèle en cellules et pour la cellule avec zone 
de stagnation, cf. p. 123), la grandeur M? peut être exprimée sous 
forme analytique. Dans les cas où la complexité de la solution analy- 
tique des équations du modèle ne permet pas de parvenir à une 
telle expression, il faut chercher la valeur de M par intégration 
directe de cette solution. 


Exemple I1-1?, Lors de l'établissement du modèle mathématique d'un cer- 
tain appareil, l'application d'une perturbation en forme de fonction delta (intro- 
duction en impulsion de l'indicateur) a donné les valeurs suivantes pour la con- 
centration de l'indicateur à la sortie de l'appareil: 


Temps: MI Lis dires res es ra 0 5 10 15 20 25 40 35 
Concentration de l'indicateur, g/m3 de liquide 0 3 5 5 4 2 1 0 


Construire la courbe de distribution. 


Solution, On détermine la fonction de distribution C (t) d’après l’équa- 
jon (11,3). Pour cela, on trouve d'abord la somme des valeurs Sie AT pour l’inter- 
valle de sélection des essais At — 5 mn: 


S'eAt= (3 + 5 +5 + 44 2 +4 1) 5 = 100 g-mn/m$. 


La fonction de distribution C (5) — cl S'cAt a en fonction du temps les va- 
leurs suivantes: 


8% {15 


L'HlS .5 LUuD 0 5 10 15 20 25 30 
C(T), mnt ,.... . 0 0,03 0,05 0,05 0,04 0,02 0,01 


Pour obtenir la fonction C, on ramène le temps à sa forme adimensionnée 
6 et C (x) à C. Dans ce but, on calcule d’après les équations (I1,2) ou (11,13) 
le temps moyen de séjour dans l'appareil : 


= te (5:3)+(10-5)+...+(30.1) 300. 


Se  SFSporepIt pi 1 mu 
Selon l'équation (11,4) le ue adimensionné sera égal à 
T 
B— =— TT 


D'où, suivant l'équation (11,5): 
45e 


D; cAT ° 


portant les valeurs convenables dans les équations précédentes, on ob- 
tiendra : 


C=7TC (T)— 


d'oise de 4 mio 0 1/3 2/3 1 4/3 5/3 2 
Aie diode en - 0 0,45 0,75 0,75 0,69 0,3 0,15 


M é S d’après ces données qu'est construite La courbe de distribution —6 
17. 1-1). 


Caractéristiques en fréquence. Ces caractéristiques sont obtenues 
en introduisant l'indicateur dans l'appareil de façon cyclique (géné- 
ralement suivant une sinusoïde), avec une fréquence déterminée ; 
dans ces conditions, on observe à l'entrée et à la sortie des signaux 
sinusoïdaux qui diffèrent l’un de l'autre par la phase et l'amplitude. 


Fig. Il-1. Construction d’une courbe de distribution (courbe de l’exemple IT-1) 


L'analyse fréquentielle permet de remplacer les fonctions du 
temps par des fonctions de la fréquence grâce à la méthode opéra- 
tionnelle de Laplace. L'opérateur de Laplace est défini par 

F(p)= | ef (x) dr. (11,21) 
) | 


Cette expression implique que si l’on dispose d'une fonction 
j (t) caractérisant le comportement dans le temps d’un système 
quelconque, on peut remplacer cette fonction par la fonction F (p) 
qui lui correspond, et qui dépend de la variable complexe p = jo 
(où j = Y —1; « étant la fréquence). La fonction f (+) est appelée 
l'original et la fonction F(p), l'image. L'opération de 
passage de l'original à son image est notée sous la forme 


F(p)=f(r) ou F(p) = LIf(rl. 
La transformation de Laplace inverse est exprimée par l'égalité 


jo 
f(x) = _. À F(p)etrr dr. (11,22) 
—ÿo0 


On peut à partir de cette expression trouver f (t) d’après la valeur 
de F'(p). La notation abrégée de la transformation inverse a la 


forme : 
f(r) = F(p) ou f(T) = LATF (p)]. (11,22a) 


Les relations précédentes servent à composer des tables de passage 
de f (rt) à F (p) et inversement, tables dont il est fait un large usage 
dans les ouvrages sur l’automatique. 

En appliquant les transformations de Laplace, on peut ramener 
les équations différentielles à des équations sous forme opératorielle. 
Pour ce faire, on remplace les dérivées par des expressions opérato- 
rielles conformément aux règles suivantes: 


SDF (p)— pf (0) 


a + piF (p)— p°f (0) — pf! (0) (11,23) 


PL 2 DE (p)— pif (0)— p°1f2 (0)— pi" (0) | 


Dans le cas particulier où les conditions initiales sont que la 
fonction f (+) est nulle ainsi que ses dérivées jusqu'à l’ordre (n — 1), 
les formules ci-dessus se simplifient : 


5 > pF(p) (IL, 23a) 


le remplacement d'une dérivée dans l'équation initiale par son 
expression transformée dans l'équation opératorielle se réduit alors 
à multiplier F (p) par p”, où n est l’ordre de la dérivée. 

De façon analogue, on péut aussi écrire les expressions opérato- 
rielles des termes de l'équation initiale qui comportent des intégra- 


117 


les. On applique alors Ia règle suivante: 


f(r) dr <F(p) 
| (II, 24) 
[rt di F(p) 


T 
T 
je 

Dans une telle forme d'écriture de l'équation opératorielle, les 
règles de maniement des facteurs algébriques s'étendent à l’opéra- 
teur p; autrement dit, on peut mettre p en facteur, effectuer drs 
simplifications, etc. Cette propriété de l'opérateur facilite grande- 
ment nombre d'opérations sur les équations différentielles en per- 
mettant de les ramener à des opérations sur des équations algébri- 
ques. 

En transformant par Laplace un signal de sortie fonction du 
temps, et en le rapportant au signal d'entrée fonction du temps qui 
lui correspond, et qui est lui aussi transformé par Laplace, on 
obtiendra ce que l’on appelle une fonction de transfert: 


Fsor (P).__«& _; 
MENU D ac 7, (II,25) 
où a/A est le rapport des amplitudes des oscillations des signaux de 
sortie et d'entrée et q le déphasage en retard du signal de sortie sur 
le signal d'entrée. 

La construction de la fonction de transfert dans une large gamme 
de fréquences permet d'obtenir un diagramme de caractéristiques 
en fréquence que l'on compare ensuite aux diagrammes des caracté- 
ristiques en fréquence connues des modèles types de réacteurs. 
Le tableau [1-1 (p. 124) présente les fonctions de transfert des modèles 
types d'appareils. Par combinaison de différents modèles, il est 
possible d'évaluer la fonction de transfert de l'appareil réel. 

Voyons comment on obtient la fonction de transfert sur l’exem- 
pile d’un appareil à courant avec mélangeur dans lequel s'effectue 
une réaction du premier ordre. 

Nous introduisons les notations suivantes: VV, sera la vitesse 
volumique, € ent la concentration à l'entrée, € sr la Concentration 
à la sortie, k la constante de vitesse de la réaction, V le volume de 
l'appareil, + le temps. 

D'après le bilan matériel, on a: 


Vi Cont — Vicsor — HVesor =V “aor | (II, 26) 


En transformant par Laplace, nous obtiendrons: 
VyCent (p) — V,csor (p) — kVCsor (p) — VC sor (p) P; (11,27) 
où p est l'opérateur de Laplace. 
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En prenant le rapport de la sortie à l'entrée, nous trouverons: 
Csor (P) _ VylV 


Cent (P) TATENE NT) ° (529) 
Introduisons la constante de temps T — V/V,. Alors, 
Cgor (P) — 1 
Cent (P) T(g+kto) 
ou 
csor (p) Le x ([T,29) 


cent(p)  Tp+Tk+1 


La relation obtenue décrit la variation dans le temps de l’état 
du système, c'est-à-dire un état non permanent. Comme les mesures 
de, € sor /Cent Sont effectuées habituellement pour des états permanents, 
dans lesquels p est voisin de zéro, la relation (11,29) peut être ramñne- 
née à la forme 

Csor (0) 1 
Cent (0) OTREA 1 


En comparant l'équation (11,30) à la fonction de transfert d’un 
réacteur de mélange complet (cf. es 11-1, p. 124), on voit aisé- 
ment que l'équation en régime permanent d'une réaction du pre- 
mier ordre peut s'obtenir à partir de la fonction de transfert en 
remplaçant p par k#, ce qui ouvre la voie à.une évaluation de la ciné- 
tique du processus par les caractéristiques en fréquence. 


(11,30) 


2. Modèles types mathématiques de structure 
des courants dans les appareils 


Bien que les modèles mathématiques des courants qui survien- 
nent dans les divers appareils soient d’une grande variété, ils peu- 
vent tous être représentés, suivant la forme de leur fonction de 
distribution, à l’aide des quelques modèles types décrits ci-dessous. 


Modèle de déplacement idéal 


Suivant ce modèle, on prend un écoulement avec piston, sans 
mélange le long du courant, la distribution de substance étant 
uniforme dans la direction perpendiculaire au mouvement (fig. II-2). 
‘Le temps de séjour dans le système est identique pour toutes les 
particules et égal au rapport du volume du système au débit volu- 
métrique du liquide. 

La description mathématique de ce modèle est de la forme: 

Ne 2e (IL,31) 


ÛT 0x ? 


où c est la concentration de la substance (matière ou énergie), 7 le 
temps, w la vitesse linéaire du courant, x la coordonnée. 
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Les courbes de sortie pour des perturbations en échelon [F (+) — 
— clco) et en impulsion [C (x) = c/col sont représentées fig. I[-2. 
Ainsi qu'il résulte de la forme de ces courbes, le modèle de déplace- 
ment idéal est associé à un maillon de retard pur, maïllon qui a été 
examiné plus haut (cf. p. 28). Les graphiques des courbes de sortie 
indiquent aussi le temps adimensionné 6 =+tÿ,/V, où V, est la 
vitesse volumétrique du courant, V le volume du système, T un 
temps donné. 

Au modèle de déplacement idéal répondent en première approxi- 
mation les processus qui ont lieu dans les appareils à tuyau lorsque 
le rapport de la longueur du tuyau à son diamètre est supérieur 


à 100. 
Modèle de mélange idéal 


Suivant ce modèle, la distribution de substance adoptée est 
uniforme dans tout le courant (cf. fig. II-2). La relation entre les 
concentrations de substance dans le courant à l'entrée (c ent ) et 
à la sortie (csor) est de la forme: 

_ == ee (Cent = Csor) . (IT, 32) 

Les courbes de sortie pour des perturbations en échelon et en 
impulsion sont représentées fig. {[-2. Ainsi qu'il résulte de la forme 
de ces courbes, le modèle de mélange idéal est associé à un maillon 
apériodique. 

La fonction de réponse du système a la forme: 


eT V* 


Cd de eV qe dr, (11,33) 


T 
où T est le temps moyen de séjour dans le système. 

Au modèle de mélange idéal se conforment les processus qui 
évoluent dans des appareils cylindriques à fond sphérique avec 


cloisons réfléchissantes et ont lieu dans des conditions de brassage 
intensif, 


Modèle à diffusion 


On distingue les modèles à diffusion à un et deux paramètres 
(cf. fig. II-2). 

Modèle à un paramètre. Dans ce cas, le modèle de base est un 
modèle de déplacement, compliqué d'un mélange de retour qui 
suit une loi formelle de diffusion. Le paramètre qui sert à caractériser 
le modèle est le coefficient de diffusion turbulente ou de mélange 
longitudinal D;. L'élaboration d'un modèle à diffusion à un para- 
mètre se fait en adoptant les hypothèses suivantes : la variation de 
concentration de la substance est une fonction continue de la coor- 
donnée (de la distance): la concentration de la substance dans une 
section donnée est constante ; la vitesse volumique du courant et 
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le coefficient de mélange longitudinal ne varient pas suivant la 
longueur et la section du courant. 
Avec ces hypothèses, le modèle est décrit par l’équation: 
ôc Êc @2c | 
Cette équation diffère de l'équation (I1,31) par l'introduction 
d'un terme supplémentaire DL 5 , qui prend en compte la diffu- 


sion turbulente ou le mélange (cf. ci-dessous). La grandeur D est 
déterminée par l'expérience. 


Modèle à deux paramètres. Ce modèle, qui tient compte du mélan- 
ge du courant dans les directions longitudinale et radiale, est caracté- 
risé par les coefficients de mélange longitudinal (D;) et radial (D). 
On admet en outre que les grandeurs D, et D, ne varient pas suivant 
la longueur et la section de l’appareil et que la vitesse est cons- 
tante. 

Si l’on suppose que le courant se meut dans un appareil à forme 
cylindrique de rayon R, avec une vitesse constante suivant la lon- 
gueur et la section, l'équation d’un modèle à deux paramètres est 
alors de la forme: 

êc êc dc DR ôc 

Quand les coefficients de mélanges longitudinal D, et radial D, 
sont déterminés expérimentalement, ils sont généralement repré- 
sentés sous la forme de complexes adirnensionnels, à savoir les 
critères de Peklé: Pe — wL/D; ou Pe, — wL/D},; où L est une 
dimension linéaire caractéristique du système. L’équation du modèle 
de diffusion est alors réduite elle aussi à une forme adimensionnelle. 
À cette fin, on introduit une concentration sans dimensions c/co = €; 
une longueur sans dimensions {/L = z et un temps t = L/w = V/Vy, 
où V est le volume du système et V, la vitesse volumique du courant. 

Sachant que la vitesse volumique est considérée comme cons- 
tante, l'équation (11,34) se réduit à las forme: 

ac Dry, d2C ï 

Si D;/wL — 0 (Pe — co), le modèle à diffusion se transforme 
en un modèle de déplacement idéal; si D,/wL = œ (Pe — Ô), il 
se transforme en un modèle de mélange idéal. 

Les formes des courbes de sortie du modèle à diffusion pour des 
perturbations en échelon et en impulsion sont représentées fig. I1-2. 

Quand les écarts à un courant de. déplacement idéal sont petits — 
ce qu'on observe souvent dans les réacteurs à tuyau — les C-courbes 
sont approchées de façon convenable par une distribution normale 
de Gauss, et la liaison entre la variance o* et D ,/wL est donnée par 
l'équation : 

Dr 


2 — 
2 wL 


(11,37) 
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Modèle en cellules 


Ce modèle se fonde sur une représentation par mélange idéal 
à l'intérieur de cellules disposées à la suite l’une de l’autre, sans 
qu'il y ait mélange entre les cellules (cf. fig. II-2). Le paramètre qui 
sert à caractériser le modèle est le nombre de cellules m. 

La description mathématique du modèle en cellules comporte m 
équations différentielles linéaires du premier ordre: 


V 
= (ci — ci), (EI,38) 


où i—141,2,..., m. 
La liaison entre la distribution selon la C-courbe et le nombre m 
de cellules est déterminée par la relation: 


CT eme. (11,29) 


< T 
où pr. 


V 
Là relation entre le nombre de cellules et la variance 0° est 
donnée sous la forme: 


o=t-2lr 2{DV)a em), (1,40 


on a, avec une précision suffisante pour les calculs pratiques, lorsque 
m >> 10: 


= 0 Pr . (IT,40a) 
m Ur, | 


Pour m = 1, le modèle en cellules se transforme en un modèle 
de mélange idéal, et pour m — ©, en un modèle de déplacement 
idéal. Les formes des courbes de sortie du modèle en cellules pour 
des perturbations en échelon et en impulsion sont représentées 
fig. II-2. 

Les deux premiers moments de la courbe de distribution pour 
un modèle en cellules sont déterminés d'après les données d'’expé- 
rience; leur valeur correspond à des expressions du type: 


MT = + {1—e (ee 4 der Te CE + br di | 


m | 


mM__(m+i)m ff, vx [ (Orjmti + LP 
M on arte }}: 
OÙ 
M a 
b=me E— LA = 
Mi =(+)=1 ME =? 
M; (M1)? 
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ME et ME sont ici respectivement les valeurs des moments 
d'ordre un et deux de la courbe de distribution, calculées d’après 
les données expérimentales ; a est le temps correspondant au moment 
où l'on cesse l'expérience. 

Le modèle en cellules sert à évaluer les fonctions de distribution 
dans les appareils assemblés en série et pourvus de mélangeurs 
réalisant un brassage intense, dans les colonnes d'absorption et 
d'extraction sous certains régimes hydrodynamiques et, en première 
approximetion, dans les appareils à couches fluidisées. 

Le tableau II-1 donne les fonctions de transfert des modèles 
types idéaux. 


Tableau II-1 
Fonctions de transfert des modèles types idéaux 


Modèles types Fonction de transfert Remarques 


Ti=V/V,,où V est le 
volume de l’appa- 
reil, V, la vitesse 
volumique du liqui- 
de 


T;= LJw est lo retard 
de parcours de l’ap- 
pareil; ZL la lon- 
gueur de l'appareil, 
w la vitesse linéaire 


Modèle de mélange 
dé] 


Modèle de déplace- 
ment idéal 


du liquide 
m appareils de mélan- | — 
ge idéal de même (Tip+1)" 
volume, en série 
m apparoils de mélan- 1 Ta=VilVy 
ge idéal à volumes | (T4p+1)(Top+1)...(Tmp-+1) Un dd ee 
diffurents, en série | |À|.. .. . . . .. 
Tm=VmlVy 
Modèles de déplace- ePTa _ 
mont idéal et du Tip +1 


mélange idéal en 
série 


Modèles combinés 


Parmi les processus réels, tous ne peuvent pas être décrits à l’aide 
des modèles examinés ci-dessus. C’est le cas, en particulier, pour 
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les processus qui comportent es courants de by-pass ou de circula- 
tion, et aussi pour les processus où existent des zones de stagnation. 
On fait alors appel à des modèles combinés. 

Lors de la construction d’un modèle combiné, on admet que 
l'appareil se compose de zones distinctes, assemblées en série ou en 
parallèle, et dans lesquelles on observe différentes structures de 
courants: zone de courant avec piston (déplacement idéal), zone de 
courant avec mélange idéal; zone à mélange longitudinal; zone 
de stagnation. De plus, on peut observer certains courants locaux : 
de by- pass, de circulation, de glissement, etc. 

La présence de courants des types indiqués est établie d’après 
la courbe de variation de la grandeur de sortie en fonction de la 
grandeur d'entrée. Il est à noter qu'on peut décrire un processus de 
complexité arbitraire en augmentant le nombre de zones; mais on 
augmente alors en même. temps la complexité de la simula- 
tion. 

La fig. II[-3 présente pour les modèles combinés les plus simples 
les courbes de réponse à une perturbation en impulsion ; ces courbes 
sont placées en-dessous de la combinaison d'appareils qui leur cor- 
respond ?. 

Nous allons examiner les cinq modèles combinés les plus géné- 
raux, qui embrassent une large catégorie d'appareils et de réacteurs 
à courant (tableau [II-2) dans lesquels a lieu une réaction du premier 
ordre *. Dans le calcul d'un appareil à courant quel qu'il soit, on 
devra prendre, en l'absence de réaction chimique, # — O0 pour la 
constante de la vitesse de réaction. Pour les modèles indiqués sont 
représentées les fonctions de transfert et les équations utilisées dans 
le calcul, lorsqu'on exerce des perturbations en impulsion ou en 
échelon. 

En analysant un appareil réel donné d’après les conditions con- 
crètes dans lesquelles se déroule le processus, on peut toujours appro- 
cher le modèle de cet appareil par l'un des modèles donnés dans le 
tableau II-2. 

Modèle combiné de mélange (fig. IT-4). Ce modèle se compose de 
deux circuits incluant trois zones de déplacement (b), une zone de 
mélange (m) et deux zones de stagnation (d). Les équations du modèle 
sont : | 

fonction de transfert 


sr SV, bi(P+A)T, 


u 
W Gp} SE 
| + (p+4) 


- 
ViVa -ÿ bitoHE)e = bé(p+R}e 


+ He e7v, | r,41) 


* Vfk+1) ns 
hd c(e) a=k/kt+ 


.47# 


_aÿ# 
.aŸk 


Fig. 11-3. Courbes de réponse à une perturbation en 
Pro Vs, Vs — vitesses volumétriques; v: — volume du réacteur; b — part de la zone 


V /V-ar. 
&= TS 
= Var 


impulsion dans les modèles combinés les plus simples: 
de déplacement ; m — part de la zone de mélange: 4 — part de la zone de stagnation 


0= 4 
: IP9PI Juowosedsp 


074 
UOI39813X9,P SSUU0[09 ! 98esst[duior e :'IB9PT_ofuejoux (2 
srreiedde : xneAny sop suep sjupinos soi }=9<+u (q 


-IBUU0138)$ S8U2N09 : 2[918AN09 9] ed sprnb 
-U ND ootjuse 94e sinofuejout e srloieddy 


0=°p= Ïp—E€%y =72o { q—1} 
O—ÉA—EA A=ŸT4—=T4 (e 


OTI9S tu 
6099190858 JCIPIT JUS 
-00v1dop op 19 169pt 


Ce) 


Q NO M  |oSUBjeu of seuo07 
| A=ŸA TA :7="a+ ia (q 

uOIF9UIYK9,P SOUUOTO9 0=°p=7}p :p—£a 18ePL Juewo9er dep 

: a8ess(qduios t s[roredde ‘ seastpmI; Seuono 0 :0—=VA :A—EA (@]| %a no ta ep Ssopomeied sauoz : 

AA YA 

CC (68€ ‘d) 

uot} 0—=*p—=1? JUOUSSIIS 99AP 

-2813X9, p SOUUOTO9 : oSessrqduer e spioreddy | ‘g—€tq9—t9 ‘0—=Q !0—=ŸA ‘A— £4 (@| 74 no F4 Te2P: Juswaserda( 
ATOS EJ 0p 79 091) A=?A+%1 (3 
-U9,1 9p ssoqooiddez suorysod sep Je sl = w& (q 

-EIJIUT SODUVISQNSE S9P UOISSIUPE, P S88S0IA 0 =? = #1p (6££ ‘d}) juowessr]s 

sapuris op mod joredde un suep oBueroyg | ‘p—tq—%9—19 ‘0—=t4 ‘4—+ A (e| F4 no ©4 |oo4e jespr ofuvroy 

1="?2+3a (q uot} 

| Qa= "9 :0—=p=u— -BuSeys op ouoz 9948 

UOTJ984)X0,P SOUUOTOI : 91r8UU01187S OYINOD| —Eq9—29 = AA A—EA—TA4 (ve Q 169PI quouse 9e] doq 
IN9SUEIRU NP  uUOrE101 9P SOssarA p="p+u 4] 

So[qrezy ep anod sonbipodidsgarered . no 0 = }p=£6q— uOIJUUSE)S op ou0z 

sonbripurp4s syuordiogr sop suep sSueçogl —%9—19 ‘0—€A—t4 ‘ 4— PA= T4 (v u 93AB ICPI OUI 

9SUE[9U 8P AUIAUOQ 8[9P0KH 
Sa[2pOuI Sop uol)e9t{dÜe. | SuCUIO( 919pOu np sanbristi9)5vie2 saauuoc S91)91P1Ed 2[2POU 9p Jetinorjied sdâL 


- 


JUUINO9 E SINIIEII 9P J9ÉJUEIMNO9 E SRUHUO9 Sjroiedde,p saurqui09, so[9po}4 


GTI 7091Q0J 


RE ——_—_—_————2 ee rep 


SelieuU01,8)S S6H2N09 
‘zeS-opMbI[ J9uju09 ep sjteiedde ‘ uor} 
-e)01 US SonbsIp E SOUUOIO9 ‘ UO19E1YX9, P 
S8ŒUOI09 : uorjdiosque,p SuUu0I09 : S898IP 
-IMIJ S049n09 :sInoSueqout 9948 s[lo18ddy 


UD] 


OINOTIQAUI UOIJEINOIIO 9P 994879 
66sojlA aun mod sineSuejou 9648 sproledd y 


9IN91IQUI 
UOTJEINOITO 8 SINOSUEIOU 9848 s[torwæddy 


uor]diosqe, p 
SOUUOIO9 : 699SIPINIJ SOU9N09 : XNCÂNY 59P 


SUP SJUEINO9 : sInoBueaut 9948 sy1oreddy | Mod sinoyoux sop uorsezion oo4e (8 


qustdi991 np PUOr np 990e)SIp spueis e 
. S9n1s qUue39 sine SurTour so ‘}107 061 Iedopnbi] 


NP 91/06 19 ogxquo * sanoSuejou 9848 spr0reddY [0 = °p : 0—= 69 —=°9 — 10  0— "A: A—=VA 


S99SIPINIJ SOU9N09 : soçed sep 1164 
U[ 9P OSUCIUI uOq un Mod ‘e[218AN09 86] 
Jéd eprnbty np orjios 39 puor 8j red opinb 


-I] NP 881JU9 994 SINOSUVIAUT e sIraieddy 


Fu Teepr egueqout (9 
CO—u IwPI Juoweserdep (q 
: 20199 enbeys 


o119S U9 [e9PI 


suep eept ofuveçeur je xneSa soumpoa (e u aBuejaui op Se[n[109 
S9[0I[99 U9 e[J,poW 

A>°%A [UpT Juatu89 
F4=t4+4 (q -#1d9p op ouoz oun,p 
0 =*a ‘7 —=}a (@|°A no FA ‘W|snssop-ne uorjemnon) 

CO— 4/1 1egpr oBueou (9 

: Jinouto onbeus 
suep sonbt}uapt ,19JSU813 6p suor200; (q gquei 
‘Jmous onbego suep mofas 9p -9JFIP SQULISJ SJINOIO 
sduoy ureyia9 un 9e4e [eapr oBuvjour (e| AÀ/1 ‘A7 |S1011 9048 uOrjenort) 
Te9P1 
quaue9ed9p 9P SI 
1—=%q+a (ql %a no Fa |-orjered syuemos xnop 
CYa—tA—+A (8 1°4 no FA ‘W isioaeis Re UOreTnair) 
UOIIUINQIIO 0 SSIJ9PON 
o=ÙU ‘;— "21/23 yespt quour 

-008jdsp ‘0—06 ‘+= reopr esueçour (q 
: SOUOZ ep uOsTeurquoo onbeu, SOU0Z 3P SuOS 
U ‘3 -[BUIQUIOD  SOSISAI( 

ssed-Âq et auIquo9s 8[2P0N 

uorjeu5e,s op euoz 
1 —%p+u : A=VA+EA (q 39 (6gg ‘d) suemessrà 
PAnOEA ‘u|0048 Teopr oSueoN 
E=?A<+£€A (9 eerrered us 
J—w+a (q SO91905S8 1IU9PT JUOTU 
0—=*?—1? VA no £A |-o9e1dep ep 32 fepl 
‘a=$8a :0=%o = ‘0=*1 ‘A =}ŸA (@| qnow |efuejeu ep seuoz 


u 


‘L 


129 


9—01227 


fonction en impulsion 
__ Ci _ Vi1v3 V 
C = — (0) — > —yz € 
1 


” 
b,hT, —— bhT 


4 Va V 
nt, vante) En) 
+ a X € Vas n n'mVy ( V;, Le (8—-— 0) ; (11,42) 
fonction en échelon 
V 
——— b,RT 
Vu d'n 


2 
c V:1V3 _e 
F=< (=> {. x 
n 


mVa KT, “e 4. 


Va V | 
X [1 — à Vratmy) (ru), V (7 bu} LE 
Hi 
DT = DA | 
+ 7e e Vis 1 Vy 9 LA (8—— bu —7 ds) } , (11,43) 


ici V, Vs, . .., V, sont les vitesses volumiques, b,, b,, b3, les parts 
de la zone de déplacement ; m, la part de la zone de mélange ; (+), 
la fonction impulsion unité ; v (v), la fonction échelon unité ;.p, l'opé- 
rateur de Laplace ; k, la constante de vitesse de réaction ; t, — V,/V, 
le temps moyen de séjour (V, est le volume du réacteur); 0 = +/r,, 
le temps adimensionné. 

Modèle combiné à by-pass (fig. II-5). Ce modèle se compose des 
zones de déplacement et de mélange, d’une zone de stagnation, d'une 
zone de retard et d’un by-pass. Les équations du modèle sont : 


‘ fonction de transfert 
—PE—R(e—T,) 


W (D) = = ——— ; (IL,44) 
+ +1 


| “y ble +)Tp 


PRE PNR 


Fig. 11-4. Modèle combiné de mélange et son bloc-schéma 
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fonction en impulsion 


er Tr)-(RT, +1) —— 
OE DS C QPTTECS :  (IL45) 
fonction en échelon 
| —R(e—T,) tbe Le ner 
pa Le Ce (0) à (1146) 


ici e est le déphasage du système (en unités t); n, le coefficient de 
mélange (pour un mélange idéal, n — 1; pour un déplacement idéal, 
nm = 0); Tr, le temps de retard. 


Fig. 11-5. Modèle combiné avec by-pass et son bloc-schéma 


EModèle combiné avec circulation et zones de déplacement 
(fig. II-6). Les équations du modèle sont: 
fonction de transfert 


y “EH, 2 


EE VAN TATS nr (11,47) 
142, EH (rte) 


(F rt Vs) 


CH ()=e —ÀT, Th {Le Pr 


FX 1 
NbuyV 


«(M 4 OH) Y ; (IL,48} 
9* {131 


fonction en échelon 


= (0-7 e en 4 {[e ht ( CH) V 


KV (our. non) 


Va 
où {V est le nombre de recyclages. 


(II,49) 


V 
Y 


CE (P +4,27; 


etP +8 jIOtr Y 


Fig. 1I-6. Modèle combiné avec circulation et zones de déplacement et son 
bloc-schéma 


Modèle combiné avec circulation suivant trois circuits fermés 
(fig. I1-7). Les équations du modèle sont: 
fonction de transfert 


L4 se N(V+r) 1 
V+r VTh 
fonction en impulsion 
N=—1 
Ci  [V+r\N 0 
= (6-2) et x 
N—1 
x Ÿ {e arr co “cos (arn6 sin + TE) à: .  (IL51) 
1=0 


fonction en échelon 
y N 
— (ath) N— 
GE | V+r\ N —k}y 
Le kN—(atn)" sa r he à 
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NE RE 


—aTn COS — 
ae N 


Où Fr — 71 +r; + rs est la vitesse volumique de circulation et 
N le nombre de recyclages. 


Fig. [II-7. Modèle combiné avec circulation suivant trois circuits fermés et son 
bloc-schéma 


On emploie ici les notations suivantes: 


N(V+r) ( r de __ Ant Ari 
Sn MO V7  UH= 7 + at, 0 sin — N 
| | : 
Go = (arr cos | + (ar, sin +) : 


Modèle en cellules (fig. T1-8). Ce modèle se compose de cellules 
de mélange idéal. Ses équations sont :" 
fonction de transfert 


W (D) = =—— | (11,53) 
[14 +0 | 
fonction en impulsion 
Rtn 
__ € __ m(m0)m-1 —m8 (14 
CSL (0 = MAR me (me), (11,54) 
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fonction en échelon 
Rtn 


SE 
0 Te el 
x 5 [+ (m0) (1 +<)] (11,55) 
1=0 


où m est le nombre de cellules. 
Les équations données plus haut sont obtenues en partant des 
transformations suivantes. A titre d'exemple, nous examinerons le 


4 — 1. 4 
G li+p+t] G 


Fig: II-8. Modèle en cellules et son bloc-schéma 


modèle à deux zones de déplacement avec circulation (cf. fig. [1-6) 


pour une perturbation en impulsion. 
Le bilan massique pour la première zone de déplacement est 


de la forme: 
Dee Le 2, (11,56) 


L'équation (11,56) est transformée par Laplace avec les condi- 
tions initiales et aux limites suivantes: 


c—0 pour tr=0, (11,57) 
C—=c, pour V, —=0. 
L'équation (11,56). prend alors la forme: 
b1Vr 


Cj (p) . +) = 
4° L re 


Comme 7, = V,/V, l'équation (11,58) devient: 


eV. 
ci (p) —(p+h)bitn 7 
TE (1,59) 


On trouve de la même manière pour la deuxième zone de déplace- 
ment : 


Ca (P) = 5 EN PEUR %. 
ci (p) 


Les équations (11,59) et (11,60) composent les deux blocs du 
schéma IE,6. 

En tenant compte du bilan massique au point de sortie du systè- 
me (cf. fig. II-6), on obtient la fonction de transfert globale de tout 
le système. 

Pour une variation en impulsion de la concentration à l'entrée, 
l'introduction de l'opérateur p permet de déterminer Ja concentra- 


tion à la sortie par 
ci (p) = cW (p). (IL,61) 


Ainsi, pour une perturbation en impulsion, on peut, compte 
tenu de l'équation (II,23), présenter la réponse du système sous la 
forme : 


(II, 60) 


SNL 


ci(T) _r- =: V = 
> =LIW(P= e ViL'ix 
EN cu PTE (11,62) 
X | 
V Bb 
7 exp | —@+0 Vin (+52)4 


En développant en série le dernier facteur et en faisant la trans- 
formation inverse, nous a : 


_ L (r) = km IV : [2e ai Ces: LS y 
NbaVtn , (N—#)bVtn 
x 6 (ee 4 O Que | | (11,63) 


En posant 0 — +1/7,, nous trouverons la fonction en impulsion 
représentée par l'équation (11,48). 

Lorsqu'on emploie la même suite de transformations pour obtenir 
la fonction en échelon, il faut introduire la relation 
a ca (Ti : pa WU) W (p) : (II 64) 
co P j 
8, Etapes fondamentales de la simulation mathématique 

des processus 


Choix et construction du modèle du processus. Dans chaque cas 
concret, le modèle mathématique est créé en s’orientant d’après 
le but auquel sont destinés le processus et les problèmes d'étude qui 
lui sont liés et en tenant compte de la précision exigée pour la solu- 
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tion et de l'authenticité des données expérimentales utilisées. 
L'analyse des résultats obtenus rend possible une révision du modè- 
le: on peut y apporter des correctifs après avoir déjà accompli une 
partie des calculs. 

La construction du modèle est la partie la plus délicate et la plus 
importante de la simulation mathématique. Elle exige, autant et 
plus qu'une connaissance des mathématiques, une compréhension 
approfondie de la nature des phénomènes à décrire. L’assimilation 
par les chimistes-technologues des méthodes de la cybernétique 
représente l’acquis indispensable à la maîtrise des principes de 
construction de modèles mathématiques relatifs aux processus de la 
technologie chimique. La construction d'un modèle mathématique 
quel qu'il soit débute par une description formalisée de l'objet de 
la simulation. Pour cela, le procédé le plus général d'élaboration 
d'une description mathématique est le principe des blocs (cf. p. 17), 
suivant lequel la mise au point de ladite description est précédée 
d’une analyse des processus « élémentaires» évoluant dans l'objet 
de la simulation. Les expériences menées pour étudier chacun de ces 
processus le sont alors dans des conditions qui sont aussi proches que 
possible des conditions d'exploitation du système à simuler. 

On commence par examiner le modèle dynamique du processus 
en tant qu'infrastructure de la description mathématique, puis, 
en tenant compte des conditions hydrodynamiques du modèle 
donné, on étudie la cinétique des réactions chimiques et des processus 
de transmission de masse et de chaleur, et l’on forme la description 
mathématique de chacun de ces processus. L'étape finale, dans le 
cas en question, est constituée par la réunion des descriptions de tous 
les processus « élémentaires » (blocs) examinés en un système unique 
d'équations donnant la description mathématique du système 
à similer. Le mérite du principe de construction par blocs de la 
description mathématique consiste en ce qu'on peut l'appliquer 
au stade où le système est en projet, lorsque la variante définitive 
pour l'agencement de l’appareillage n’est pas encore connue. 

La nature physique du système à similer est à la base de sa 
description mathématique, au sein de laquelle on peut distinguer les 
groupes d'équations suivants: 

1. Les équations de bilan des masses et 
de l'énergie, écrites en tenant compte de la structure hydro- 
dynamique du mouvement des courants. Ce groupe d'équations 
caractérise la répartition dans les courants de la température, des 
composés et des propriétés qui leur sont liées, comme par exemple la 
densité, Îa viscosité, la capacité calorifique, etc. 

2. Les équations des processus «élémen- 
taires» pour les éléments locaux de courants. Font partie de ce 
groupe les descriptions des processus d'échange de masse et de cha- 
leur, des réactions chimiques, etc. | 

3. Les relations théoriques, semi-empi- 
riques ou empiriques entre différents paramètres du 
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processus : coefficient de transfert de masse en fonction des vitesses 
des courants des phases, capacité calorifique de la solution en fonc- 
tion de la composition, etc. 

4, Les contraintes sur les paramètres du 
processus. Lors de la simulation de certains processus, il faut. 
prendre en considération les contraintes qui existent objectivement 
sur la gamme de variation d'une série de paramètres. 

Dans le cas où les renseignements théoriques sur le système 
à simuler font défaut ou sont en nombre très restreint, et où l'on 
ne connaît même pas la forme approximative des relations qui 
décrivent ses propriétés, on peut présenter Îles équations de la des- 
cription mathématique comme un système de dépendances empiri- 
ques, qui sont obtenues grâce à une investigation statistique du 
système en fonctionnement. De tels modèles, généralement appelés 
statistiques, prennent la forme de relations de corrélation 
ou de régressions entre les paramètres d'entrée et de sortie du système. 
Il n’est possible d'aboutir à ces relations que si l’on dispose d’un 
système en état de marche permettant d'accomplir un certain volume 
de recherches expérimentales. De plus, ces modèles ont le défaut de 
faire varier leurs paramètres dans un domaine relativement étroit, 
et dont l'extension implique de sérieuses complications des rela- 
tions de dépendance. Il va sans dire que de tels modèles ne reflètent. 
pas dans la structure de Ieurs équations les propriétés physiques du 
système à simuler, ce qui rend difficile une généralisation des résul- 
tats obtenus lors de leur application. 

À la différence des modèles statistiques, les modèles mathémati- 
ques, construits en tenant compte des lois fondamentales qui régis- 
sent les processus en évolution dans le système à simuler, caractéri- 
sent ce dernier de façon qualitativement plus correcte, même si les. 
paramètres du modèle ne sont pas suffisamment précis d’un point 
de vue quantitatif. Aussi permettent-ils d'étudier les propriétés. 
générales des systèmes à simuler se rapportant à une certaine classe. 

Lors du choix du modèle, il est indispensable de tenir compte de 
ce qui suit: 

le modèle doit refléter le plus complètement possible le caractère 
des flux de matière et d'énergie, tout en faisant appel à une des- 
cription mathématique suffisamment simple : 

les paramètres du modèle doivent être déterminés par voie expé- 
rimentale ou autre; 

lorsque les systèmes sont hétérogènes, on choisit un modèle pour 
chacune des phases, les modèles des deux phases pouvant être ou non 
identiques (par exemple, pour un appareil d'échange de masse à pla- 
teaux: déplacement idéal pour la phase vapeur ou gaz et mélange 
idéal pour la phase liquide); 

en ce qui concerne les processus qui se produisent dans les systé- 
mes homogènes, on peut, avec une précision suffisante dans la 
pratique, prendre un modèle à paramètres concentrés; pour les 
processus qui ont lieu dans des systèmes hétérogènes, un tel modèle 
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peut être adopté en présence d'une phase continue, et un modèle 
à paramètres distribués en présence d’une phase dispersée (en cas 
de phase dispersée liquide, on emploie un modèle à paramètres 
concentrés pour les deux phases, puisqu'on peut supposer qu'il 
y a mélange idéal à l'intérieur de chaque goutte); 

un examen séparé de chaque phase d'un système hétérogène 
est admissible pour des vitesses nettement inférieures aux vitesses 
d’inversion ou d'engorgement ; lorsque les vitesses des phases sont 
assez grandes, il faut tenir compte de la vitesse de leur mouvement 
relatif et introduire un facteur d'interaction des courants. Il con- 
vient de prendre en considération le fait qu’une variation du régime 
hydrodynamique du système peut entraîner une modification de 
la forme des modèles. Le type du modèle mathématique a une influen- 
ce considérable sur le genre des équations qui sont utilisées à la 
construction de la description mathématique. 

Les régimes stationnaires des systèmes considérés comme étant 
à paramètres concentrés (réacteur de mélange idéal, par exemple) 
voient leur description mathématique se ramener généralement 
à des équations finies. En outre, on emploie aussi des 
équations de ce type dans la description de systèmes plus complexes, 
afin de trouver l'expression des liaisons stationnaires entre différents 
paramètres. 

Les équations différentielles ordinaires 
sont utilisées pour la description mathématique des régimes non 
stationnaires (c'est-à-dire de la dynamique) des systèmes à para- 
mètres concentrés, et pour celle des régimes stationnaires des systè- 
mes à paramètres distribués dans lesquels les valeurs des paramètres 
ne dépendent que d’une seule coordonnée spatiale. Dans les équations 
différentielles, on prend pour variable indépendante le temps dans 
le premier cas et la coordonnée spatiale dans le second. Il convient 
de noter que les modèles mathématiques de systèmes dont l’agence- 
ment de l’appareillage diffère sont parfois caractérisés par des 
descriptions mathématiques apparentées et même identiques. On veut 
parler ici des modèles non stationnaires de réacteurs de mélange 
idéal à action périodique et des modèles stationnaires de réacteurs 
de déplacement idéal. L'identité des descriptions mathématiques 
permet alors de conclure à l'identité des solutions optimales, bien 
que la réalisation des conditions optimales puisse être fondamentale- 
ment différente dans les deux cas. Une particularité importante des 
descriptions mathématiques où figurent des équations différen- 
tielles ordinaires est que celles-ci nécessitent la donnée de conditions 
initiales. 

Les équations différentielles aux déri- 
vées partielles sont utilisées pour la description mathéma- 
tique de la dynamique des systèmes à paramètres distribués ou pour 
celle des régimes permanents de ces mêmes systèmes lorsque les 
paramètres y sont distribués suivant plus d’une coordonnée spatiale. 
Pour de telles équations, la description de la dynamique du système 
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exige de spécifier, de pair avec les conditions initiales, des condi- 
tions qui dans le cas général sont données par des fonctions du temps. 
Quand les régimes stationnaires des systèmes sont caractérisés par 
des équations aux dérivées partielles, on donne seulement des condi- 
tions aux limites, lesquelles peuvent dépendre des coordonnées. 

L'étude par une méthode de simulation mathématique des 
systèmes décrits par des équations différentielles constitue parfois 
un problème numérique fort difficile. C’est pourquoi, au lieu de 
décrire mathématiquement le système par des équations différen- 
tielles, on le caractérise dans certains cas par un système d'équations 
finies, ce qu'on obtient en passant du système continu considéré, 
qui est à paramètres distribués, à un système discret qui est à para- 
mètres concentrés, mais possède une structure en cellules. Du point 
de vue de la forme mathématique, remplacer un système continu par 
un système discret équivaut à remplacer des équations différen- 
tielles par des relations aux différences. Alors, pour les systèmes 
décrits par des équations différentielles ordinaires, la description 
mathématique se présentera sous la forme d’un système d'équations 
aux différences finies ; pour les processus caractérisés par des équa- 
tions différentielles aux dérivées partielles, on aura pour résultat 
un système d'équations différentielles-fonctionnelles. 


Algorithme de simulation. La résolution du système d'équations 
d’une description mathématique constitue le plus souvent un pro- 
blème d'élaboration d’un algorithme de simulation. 

Dans les cas les plus simples, où il est possible de résoudre analy- 
tiquement le système d'équations de la description mathématique, 
il n'est évidemment pas besoin de mettre au point spécialement un 
algorithme de simulation, puisque toute l'information s'obtient 
à partir des solutions analytiques correspondantes. Quand la des- 
cription mathématique se présente comme un système complexe 
d'équations finies et différentielles, le domaine d'application prati- 
que du modèle mathématique peut dépendre d’une façon essentielle 
de la capacité de construire un algorithme de simulation qui soit 
suffisamment efficace, et ceci est particulièrement important lorsque 
ce modèle est utilisé pour résoudre des problèmes où il entre comme 
partie intégrante d'un algorithme plus général, d'optimisation par 
exemple. Dans de tels cas, la résolution du modèle mathématique 
nécessite généralement de recourir aux moyens de la technique des 
calculs, autrement dit aux calculateurs analogiques et numériques, 
sans lesquels il est pratiquement impossible de poser et de résoudre 
des problèmes de simulation tant soit peu complexes, et, à plus 
forte raison, des problèmes d'optimisation, où les calculs sur les 
équations de la description mathématique se répètent généralement 
de multiples fois. | 

Lorsque les équations différentielles qui caractérisent un système 
ne sont pas trop compliquées, son modèle mathématique peut sou- 
vent être réalisé sur calculateur analogique. Mais le moyen le plus 
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universel de résolution des problèmes de simulation mathématique 
est constitué par les calculateurs numériques. La résolution du 
système d'équations de la description mathématique nécessite alors 
de disposer d’un algorithme numérique. 

Les méthodes d'analyse numérique existant à l'heure actuelle 
permettent de résoudre une large classe de problèmes de simulation 
mathématique. Néanmoins, on rencontre dans certains cas de sérieu- 
ses difficultés dans l'application des méthodes générales de l'analyse 
numérique. De tels cas se présentent avant tout dans les problèmes 
suivants de simulation mathématique : 1) résolution des systèmes: 
d'équations linéaires finies à grand nombre de variables ; 2) intégra- 
tion des systèmes d'équations différentielles ordinaires avec condi- 
tions aux limites; 3) intégration des systèmes d'équations aux 
dérivées . partielles. | 

Il n'existe pas actuellement pour ces problèmes de méthodes 
générales de résolution efficaces; aussi faut-il dans chaque cas 
concret utiliser les particularités du problème à résoudre pour cons- 
truire l'algorithme de simulation. Une aide substantielle peut être 
apportée par la connaissance de la nature physique des solutions 
à obtenir, ce qui permet parfois de trouver de bonnes premières 
approximations pour les processus itératifs ou même d'élaborer des 
algorithmes de calcul efficients: en témoigne l'exemple connu de 
la méthode de calcul plateau par plateau des colonnes de rectifica- 
tion, méthode dont l'application permet de résoudre par une méthode 
itérative un système d'équations non linéaires à grand nombre 
d’inconnues. 

Dans certains cas, la réalisation de l'algorithme de simulation 
s’avère si compliquée, avec les moyens de calcul dont on dispose, 
qu'on se trouve réduit à modifier la formulation du problème de 
simulation initial afin de simplifier sa description mathématique. 
Souvent, cette simplification n'est atteinte qu’au prix d'un amoin- 
drissement de la précision du modèle mathématique, ce qu'on obtient 
en remplaçant certaines expressions analytiques par d'autres plus 
simples et sans doute moins exactes, ou bien en rendant la descrip- 
tion mathématique moins complète par exclusion du modèle d’une 
partie des paramètres du système à simuler. 


Vérification de l'adéquation du modèle choisi au système réel et 
correction du modèle. Pour tester l'adéquation du modèle, on com- 
mence par constater que la structure hydrodynamique choisie est 
bien conforme aux courants du système étudié. Si la courbe de 
réponse expérimentale trouvée par la méthode de [a perturbation 
en échelon, en impulsion ou en fréquence coïncide avec [a représenta- 
tion graphique de la solution, ceci confirme qu'il est possible d'em- 
ployer le modèle adopté. Les courbes expérimentales sont obtenues 
sur une installation d'essai dont la géométrie est en tous points 
semblable à celle de l'installation industrielle. 
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Dans {fa majorité des cas, la présence de zones de stagnation et 
celle de courants de by-pass et de circulation peut être établie soit 
visuellement, soit par un examen des particularités de l’aménage- 
ment interne de l’appareil avec prise en compte de la disposition des 
points d'introduction et d'extraction des produits. 

La vérification la plus simple est celle qui. consiste à établir 
l'adéquation de l'appareil considéré à un modèle de mélange en 
portant sur un graphique de coordonnées In (4 — c;/c,0) — 7 les 
données relatives à la distribution des concentrations pour une 
introduction en échelon de l'indicateur. Si l’on obtient sur ce gra- 
phique une ligne droite, la pente de cette droite et les segments 
qu'elle découpe déterminent les paramètres du modèle de mélange 
ou de ses combinaisons. Ceci résulte directement des équations con- 
sidérées plus haut. | 

Ainsi, pour le maillon à inertie à une capacité que constitue 
le modèle de mélange, on a lors d’une perturbation en échelon, 
d’après l'équation (f,5) prise avec le coefficient d'amplification 
KE = T;: | 

y _ Ci E 
no = F(t)=(1—e WT), (11,65) 

On peut déduire directement cette équation de la résolution de 

l'équation du modèle de mélange idéal: 
= + (ci), (IL,66) 
où Ts = V/V,=T. 

On tire de l'équation précédente, après séparation des variables 
et intégration: 


Ci | 
In | —{) = T (II,67) 
ou 
Let, (IL,68) 


Donc, pour une introduction en échelon de l'indicateur, le modèle 
de mélange doit donner en coordonnées In (1 — c;/co) — + une droite 
dont la pente est inversement proportionnelle au temps de séjour 
en zone de mélange //t, ou, aussi bien à 1/m, où m est le volume de 
la zone de mélange. 

L'estimation des courbes de réponse représentant tel ou tel modè- 
le de courant se fait graphiquement de façon très concrète lorsqu'on 
utilise le graphe de la fonction d'intensité Ar). 
‘Physiquement, cette fonction mesure la probabilité pour qu’une 
particule de courant sorte de l’appareil lorsqu'elle s’y est trouvée 
pendant un temps vt et l’a quitté durant un intervalle de temps 
(t, t + dt). La fonction d'intensité se calcule d'après l'équation 


Am) = — #2 In [Tr (1—F (r]. (II,69) 
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Pour un modèle de mélange idéal, À (xt) doit être une grandeur 
constante, puisque la probabilité pour qüe les particules sortent 
d’un tel système ne dépend pas de son histoire. Pour un courant de 
type piston, on est certain que toutes les particules de courant auront 
quitté l’appareil à l'instant t — V/V,; dans ce cas, donc, la fonc- 
tion d'intensité a pour réprésentation graphique un segment de la 
droite parallèle à l'axe des ordonnées et menée depuis le point 


8 — 1, où 6 —+/T sur l'axe des abscisses (fig. II-9). 


_——. , Courant 
® detype pis y quelconque 


7 


Mélange ideal 


{ 4 


Fig. I1-9. Variation de la fonction d'intensité avec le temps adimensionné pour 
les différents types de courants 


Comme l'indique la fig. 1-9, les courants dont les caractéristiques 
moyennes de la distribution d'âge ne montrent pas de disparités 
accentuées ont leurs fonctions d'intensité situées entre les deux 
droites perpendiculaires correspondant aux fonctions À des systèmes 
idéaux. Le caractère croissant de ces fonctions s'explique par le 
fait que plus longtemps un élément de liquide reste dans l'appareil, 
plus grande est la probabilité pour qu'il le quitte. 

Pour la même raison, on observera d'abord une croissance de la 
fonction À pour les systèmes à zones de stagnation, lorsque le gros 
du courant, en s’écoulant, quitte l’appareil. Après la sortie de la 
masse principale des particules en provenance des zones d’écoule- 
ment, la probabilité pour que les particules restantes sortent du 
système va en diminuant, du fait qu'elles appartiennent en majorité 
aux zones de stagnation. Ainsi, dans ce cas, la fonction d'intensité 
ne croîtra pas indéfiniment mais, après avoir passé par un maximum, 
commencera à décroître (fig. [I-10). Au cours du temps, les particules 
du milieu qui étaient tombées dans les zones de stagnation commence- 
ront progressivement à quitter le système. Alors, la probabilité 
pour qu'elles sortent du système sera de nouveau d'autant plus 
grande qu'elles resteront plus longtemps dans l'appareil, ce qui 
veut dire que la fonction À, après avoir passé par un minimum, 
commencera à croître indéfiniment. 

Le caractère de la fonction d'intensité pour les courants à by- 
pass s'explique de façon analogue. La seule modification par rap- 
port au cas précédent réside dans les volumes comparés des parties 
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du système qui sont en état d'écoulement (par by-pass) et de stagna- 
tion (cette partie étant la plus importante dans le cas présent). 
Ceci se reflète clairement dans le caractère de la variation de la fonc- 
tion À correspondante, représentée fig. II-10. Le mérite principal 
des fonctions d'intensité est qu'elles permettent d'établir très sim- 
plement et concrètement l'existence dans le système de zones de sta- 
gnation. : 

Pour les appareils décrits par des modèles à circulation compre- 
nant une ou plusieurs circulations avec cellules de mélange idéal, 


à 

x : 
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Fig. 11-10. Variation de la fonction d'intensité avec le temps adimensionné pour 
les systèmes à zone de stagnation et à by-pass 


il est commode de chercher les fonctions de distribution du temps de 
séjour en recourant à l'appareil mathématique des chaînes de Mar- 
kov 56. De tels modèles sont entièrement caractérisés par leur matri- 
ce stochastique de probabilité de passage, qui joue un rôle décisif 
dans l'application de cette méthode. Pour les régimes extrêmes de 
fonctionnement des appareils (mélange idéal et déplacement idéal), 
il est aisé de trouver le déterminant de cette matrice. Pour un régime 


de mélange idéal, 
". 1—TAT TAT t 
— 0 4 l: (11,70) 


où Atest l’intervalle de partition et t, — V/V,. Pour les At petits, 
le déterminant Æ de la matrice (11,70) tend vers 1. 

Le modèle de déplacement idéal peut être représenté sous la 
forme d'une cascade de m cellules de mélange idéal dans laquelle m 
tend vers l'infini, le volume de tout le système étant constant. Par 
suite, | 


1— 7% Ar T8 At VRSNER EESTI | 
m m 
0 (ER 
m m 
K— : k : Rite (1,74) 


. 1— Ts 4x Ts AT 
m m 
0 { 
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La matrice (11,74) est diagonale, et pour dés Az petits le déter- 
minant X tend vers O quand m — oa. Pour les régimes intermédiai- 
res, nous aurons 0 << Æ << 1. De la sorte, on peut prendre pour cri- 
tère de non-idéalité du mélange le déterminant 
de la matrice de la probabilité de passage, dont la variation donnera 
la largeur du spectre de fonctions de distribution du temps de séjour. 
Le critère ainsi proposé permet d'apprécier le domaine d'applica- 
tion d'un modèle quelconque (il indique la largeur du spectre 
de fonctions de distribution, c’est-à-dire le degré d’universalité du 
modèle). 


K 
7 
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Fig. 11-11. Variation du critère de non-idéalité du mélange pour des appareils 

à mélangeur décrits par un modèle avec circulation à deux circuits, en fonction 

du rapport du courant de circulation au courant d'entrée (R) et des positions 
d'entrée et de sortie: 


1 — entrée et sortie dans la partie supérieure de l'appareil; 1° — entrée dans la partio 
supérieure de l’appareil, sortie dans sa partie inférieure 


La fig. 11-11 représente La variation du déterminant de Ia matrice 
de probabilité de passage d'un modèle à circulation à deux contours 
pour des appareils de structure variable avec mélangeur 56. Comme 
il fallait s’y attendre, le modèle à structure variable décrit un large 
spectre de fonctions de distribution pour les appareils munis d’un 
mélangeur (le déterminant varie de 1 à 0,9), ce qui met en relief sa 
grande souplesse et son universalité. La sensibilité du critère proposé 
aux variations de certains paramètres de l'appareil, comme la posi- 
tion du mélangeur et celle de l'entrée et de la sortie, suggère que ce 
critère tient compte des défauts d'idéalité tels que zones de stagna- 
tion et faux-bond, défauts que le critère de Peklé ne peut pas parti- 
culariser. 

Pour comparer le critère proposé et le critère de Peklé, nous pren- 
drons le modèle en cellules avec courants d'aller et de retour, qui 
est celui dont le spectre de fonctions de distribution du temps de sé- 


144 


jour est le plus large. La fig. 11-12 représente les variations du critère 
de Peklé et du critère À de non-idéalité du mélange en fonction du 
nombre de cellules m et de la part du courant de. retour &. Pour fixer 
les idées, nous calculerons les deux critères pour un appareil décrit 
par un modèle qui compte dix cellules et dont la part & du courant 
de retour est égale à 1,6. Pour ce modèle, le critère de Peklé vaut 4,8 
et le critère de non-idéalité du mélange est égal à 0,97. Ces nombres 
montrent l’un comme l’autre que le modèle en question est proche 
d'un modèle de mélange idéal. 


Fig. I1-12. Variation du critère de non-idéalité du mélange X = jf (m) et du cri- 

tère de Peklé Pe — q (m) pour des appareils du type colonne décrits par un modè- 

le en cellules à courants d'aller et de retour, en fonction du nombre de cellules m 
et de la part du courant de retour & 


Ainsi, pour ce qui est de déterminer le degré de non-idéalité du 
mélange, le critère défini ci-dessus constitue une estimation non moins 
universelle que le critère de Peklé et caractérise une large classe d’ap- 
pareils: les appareils du type colonne (modèles en cellules) et les 
appareils avec mélangeur (modèles à circulation). | 

Lors de la mise au point des modèles mathématiques, la nécessité 
où l’on est d'employer d’une manière ou d’une autre des. données 
approchées sur les valeurs possibles de certains paramètres des équa- 
tions du modèle fait surgir le problème de la correction du modèle. 
On ne peut naturellement résoudre ce problème qu'en simulant le 
processus existant. Toutefois, pour corriger un modèle mathématique, 
on peut aussi recourir, et avec succès, à des modèles physiques qui 
reproduisent, à des échelles relativement petites, les traits princi- 
paux des lois physiques du système à simuler. Si, dans le cas considéré, 
le modèle mathématique décrit de façon satisfaisante les propriétés 
des modèles physiques, lesquels diffèrent entre eux par leurs échelles 
(par exemple, installation de laboratoire et installation semi-indus- 
trielle), il est à supposer qu'un modèle mathématique de même 
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structure sera bien adapté au système industriel, au moins pour une 
partie de-ses propriétés essentielles. 

Pour pouvoir corriger un modèle mathématique d’après les résul- 
tats des mesures faites, sur lé processus lui-même ou sur un modèle 
physique, il faut avant tout fournir une évaluation quantitative de 
l'adéquation du modèle. Supposons dans le cas général qu'il y ait 
dans le modèle mathématique 7 paramètres dont les valeurs ne puis- 
sent être données a priori, et soit à le nombre de variables qui, parmi 
les variables caractérisant l’état du système, sont accessibles à des 
mesures lorsqu'on examine le processus réel. On peut alors former la 
fonction suivante, qui sérvira d'expression quantitative à l’adéqua- 
tion du modèle : 


D— ù ai (bi — Gi)? . (11,72) 


où £, est la valeur d’une variable dans le modèle; £,, la valeur de 
cette même variable obtenue à la suite d'une mesure directe sur le 
système à simuler; &;, un coefficient de pondération. 

Le choix des coefficients de pondération peut se faire à partir de 
considérations sur l'importance de telle ou telle variable pour une 
utilisation ultérieure du modèle mathématique. Ainsi, dans le cas 
le plus simple, où le modèle mathématique du processus est mis 
au point en étudiant l'influence des conditions de séparation sur 
les caractéristiques des produits finaux, les plus grandes valeurs des 
coefficients de pondération sont prises pour les variables qui repré- 
sentent ces caractéristiques dans le modèle. Naturellement, plus grand 
est le nombre des variables mesurables qui peuvent être inclues dans 
l'expression (11,72), plus exacte est l'estimation faite sur l’adéqua- 
tion du modèle au processus réel. 

D'autre part, la fonction D peut être considérée comme une fonc- 
tion des n paramètres À, du modèle et de p variables v, décrivant les 
conditions extérieures au processus. Mathématiquement, le problème 
de la correction du modèle peut être formulé comme étant le problème 
de détermination de l’ensemble de x paramètres du modèle qui fournit 
pour la fonction ® la valeur minimale dans tout le domaine de varia- 
tion admissible des quantités v,. Dans cette formulation, on peut 
rattacher aux v, des conditions extérieures prises dans un sens 
plus large que celui qui est adopté dans le processus de simulation 
proprement dit (par exemple, le nombre de plateaux dans une 
colonne, son diamètre, les paramètres de construction des 
plateaux, etc.). 

On peut minimiser la fonction ® par l’une des méthodes de déter- 
mination de l’extremum d’une fonction de plusieurs variables (cf. 
p. 150). Le choix des paramètres du modèle peut être fait, en prin- 
cipe, pour un ensemble arbitraire de variables v, (k — 1, ..., n). 
Alors, la valeur minimale trouvée pour ® sert à estimer quantitati- 
vement le niveau de correction de la structure adoptée pour les équa- 
tions du modèle mathématique. 
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Il est bien entendu que pour un autre ensemble de conditions exté- 
rieures, la valeur de ®, avec Le même choix de paramètres du modèle, 
peut différer de la valeur minimale précédemment trouvée. D'une 
façon générale, la valeur minimale de ® relative à un autre ensemble 
de conditions extérieures est associée à un autre choix des paramètres 
du modèle. S'il y a peu de différence entre les valeurs des paramètres 
du modèle calculées dans leur domaine de variation possible pour 
divers ensembles de conditions extérieures, le modèle mathématique 
peut être utilisé pour interpoler dans ce domaine les propriétés du 
système à simuler. Si de plus la fonction ® change peu de valeur dans 
les limites. du domaine de variation des conditions extérieures 
examiné, une extrapolation du modèle au-delà de ces limites est 
alors possible. 

À noter encore que la correction d'un modèle mathématique cons- 
titue généralement. un problème numérique assez complexe, dont la 
réalisation nécessite l'emploi de calculateurs de puissance relative- 
ment grande. 

Exemple I1-2. Estimer à quel modèle mathématique correspond l'appareil 
dont on a construit la courbe de distribution représentée fig. I1-1. 

Solution. On calcule pour la courbe de distribution obtenue le critère 


Pe — wL/D,. Dans ce but, on trouve d après l’équation (11,6) la variance 0? 
après application préalable des égalités (11,7): | | 


Df@)=Yci=3+5+5+44+24 1-20, 
Diet (ri)= S Tici= (5-3) + (10.5)+ ... + (30-1) — 300, 
D'aif(ar)= D ci (25°3)+ (100.5) +... + (900.1) — 5450. 
Par conséquent, 
 Diatfesn (Daft) 1 5450  f 300 \2 
D ee — = (5) — 46, 
S' f(x) > f (xi) | 
En unités sans dimensions, on a, conformément à l'équation (IL.8): 
dre ee 
"(2 _ (5 


On trouve d’après l'équation (11,37) la valeur de 1/Pe = D,/wL: 


0,204. 


D 
g2=—2—#—0,204, 
d’où L 
Dr po _ nn 
DL =0102 et Pe= + 10. 


Le critère de Peklé relatif à la courbe de distribution obtenue montre que 


l'appareil correspond à un modèle intermédiaire entre mélange idéal et déplace- 
ment idéal. 


Exemple II-3, On connaît le temps de distribution d'un indicateur dans un 
réacteur de laboratoire $ pour une perturbation en échelon (fig. II-13). Etablir 
le modèle de l'appareil en présence des données suivantes. Système traité: 
solution de sel dans de l'eau distillée ; perturbation à l'entrée ; introduction d'une 
solution de sel par la méthode de perturbation en échelon. 
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Le réacteur est un er cylindrique de 330 mm de hauteur et de 100 mm 
de. diamètre à fond légèrement sphérique; le tuyau d’introduction du liquide 
est enfoncé dans l'appareil à 450 mm au-dessus du fond : Le tuyau d'extraction 
du liquide est situé en haut de l’appareil; le mélangeur se trouve au centre, À 
125 mm au-dessus du fond; conditions de fonctionnement: vitesse du courant 
61,4 cm°/mn; vitesse de rotation du mélangeur 156 mn-1. 

Solution. Nous faisons d’abord choix du modèle, puis nous établirons 
son adéquation. 

Choix du modèle. En se fondant sur les données d'expérience représentées 
fig. 11-13, on admet que l'appareil doit suivre de près un modèle de mélange. 
Le degré de mélange varie avec le nombre de tours et avec la position du mélan- 


in{1-C/Co) 


Fig. 11-13. Temps de distribution de Fig. 11-14. Temps de distribution de 
l'indicateur dans un réacteur de labo- l'indicateur dans une couche fluidisée 
ratoire avec mélangeur d'un réacteur d'essai ! 


“gour et la vitesse du courant. Il est à ne qu’une petite partie du courant 
subsiste sous la forme d'une zone de déplacement et d’une zone de stagnation. 
On choisit un modèle combiné de mélange. 

Etablissement de l'adéquation du modèle. Etant donné une perturbation en 
échelon, nous nous servirons de l'équation (11,43) avec la condition: k = 0; 
Vi Vi V; Ve = Va = 0: bo = bg = di = 0; b = b:m+b + da = 1, 

On tire de l’équation (11,43) ; 


In | — 2) = 2 (60) v (00). 


D'après le graphique des essais (cf. fig. I1-13), on établit les valeurs des para- 
mètres du modèle: m — 0,952; b — 0,02; .4 = 0,08. 


Exemple II-4. Pour une couche fluidisée, on a obtenu par introduction en 
échelon de l'indicateur les données expérimentales représentées fig. 11-14. Eta- 
blir le modèle de la couche pour les conditions suivantes. Système traité: mélange 
azote-air avec passage à travers une couche fluidisée de catalyseur d’hydrogé- 
nation du butane. Perturbation à l'entrée: introduction d'azote par la méthode 
de perturbation en échelon. Conditions de fonctionnement de l'appareil : le mélange 
de gaz était étudié à la température ordinaire; le diamètre du réacteur 
(colonne) est de 135 mm; le rapport de la hauteur de la couche au diamètre de 
l'appareil est égal à 5; la dimension moyenne des particules de catalyseur est 
310. microns. 

. Solution. Choisissons en premier lieu le modèle qui convient. 

Choix du modèle. La droite inclinée de la fig. 11-44 signale la présence d’une 
zone de mélange idéal. La droite horizontale signale la présence d’une zone de 
déplacement idéal ou de glissement. L’entrée et la sortie du gaz se situant aux 
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deux extrémités de la colonne, l'existence d'une zone de glissement est pratique- 
ment impossible. On choisit le modèle des zones de mélange idéal et de déplace- 
ment idéal associées en série (cf. tableau I1-2). 

Etablissement de l'adéquation du modèle. Etant donné une perturbation en 
échelon, nous nous servirons de l’équation (11,43) avec la condition: k — 0; 
Va = Vs — V ; Vo — Vz — 0; bi — b; bo — b3 — dy — do — 0 

On ‘tire de l'équation (11,43) 


In —+) _ _— (8—b) v (P—b). 


D'après le graphique (cf. fig. 11-14), on établit les valeurs des paramètres 
du modéle: m — 0,4; b — 0,6. 


Exemple 11-5. Pour une couche stationnaire de catalyseur, on a obtenu 
par introduction en échelon de l'indicateur les données expérimentales repré- 
sentées fig. 11-15. Etablir le modèle de la courbe pour les conditions suivantes. 
Système traité: hydrates de carbone en couche stationnaire de catalyseur de 
désulfuration. Perturbation à l'entrée : introduction en échelon de l'indicateur 
(gaz marqué au 1C). 
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Fig. 11-15. Temps de distribution Fig. Il-16. Temps de distribution de 
de l'indicateur pour une couche sta- l'indicateur dans une couche station- 
tionnaire d’un réacteur d'’essai naire d’un réacteur d'essai en coor- 


données ‘ln (1-{) — 0 
Co 


Solution. Justifions d'abord le choix du modèle. 
Choix du modèle. La construction du graphique 11-16 en coordonnées In (1 — 


— 1) 6 indique l'absence de relation linéaire ; c'est pourquoi on ne peut choi- 
Co /. : ù ;. 

sir un modèle de mélange dans la partie supérieure du graphique. Les couches 
stationnaires sont mieux approchées par un modèle à diffusion ou en cellules. 
On adopte un modèle en cellules. 

Etablissement de l'adéquation du modèle. Suivant l'équation (11,54), on a pour 
k — 0: m — 11. | 

Exemple I1-6. À la suite de l'application d’une perturbation en forme de 
fonction-delta (introduction en impulsion de l'indicateur), on a obtenu les va- 
leurs suivantes pour la concentration de l'indicateur à la sortie de l’appareil: 
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Temps, mn. ........ . . + 0 2,5 5,0 7,5 10,0 12,5 15,0 17,5 
Concentration de l'indicateur, g/mÿ O0 1,5 3,0 4,5 5,0 5,2 5,0 4,5 
Temps, mn ....:....... _. 20,0 22,5 25,0 27,5 30,0 32,5 35,0 
Concentration de l'indicateur, g/m3 4,0 4,0 2,0 1,0 0,5 0,2 O 

Le point où l’on arrête la courbe est a — 35 mn. Calculer le temps moyen de 
séjour du liquide dans l'appareil et le nombre m de cellules de mélange idéal 
dans : hypothèse où le processus est représenté par un modèle en cellules. 


olution. 1. A partir des données ‘expérience, on calcule d'après 
l' io (11,13) la valeur du moment a ordre un de la fonction de distribution : 


Ÿ Tic; 
ME = 
Da 
: (2,5.4,5)+ (5,0-3,0) (7,5-4,5)- (10,0:5,0 __——.. 
L5-3,0-4,5+5,0+5,24-5,04-4,5-+4,04-3,0--2,0+-1,0--0,5-4-02 
(12,5-5,2) + (15,0-5,0) + (47,5-4,5) + (20,0-4,0) + (22,5-8,0) 7 | 
TTE3,0-+ 25-50-52 5,0+4,5+4,0-3,0-+2,0-+ 10-05-02 
(25,0.2,0)-+ (27,5.1,0)-- (30,0:0,5)+ (32,5.0,2) 
PRESS SOS 50-728 A OS 20 DOFUS FO 
—14,4 mn. 


2. À partir des données d'expérience, on calcule d'après l'équation (11,13) 
la valeur du moment d’ ordre deux de la fonction de distribution : 


. MÈË — AT — 
2: 
| (2,52.4,5) + (5,02.3 de 52.4,5) + (10,02.5,0) " 
 4,5+3,0+4,5+45,0+5,245,0+4,5+4+4;0+3,0+ 2,0 41,0 +4-0,5+4-0,2 
_(42,52.5,2) + (15,02.5,0)+ (17,52-4,5) + (20,02.4,0)+ (22,52:3,0) F 


FLEH30+ 45-50-82 5,0248+ 4,04 3,0-€ 2,04 1,04 0,5 0,2 


(25,02.2,0) +- (27,52. 1,0) - (30,02. 0,5) +- (32,52.0,2) 
FA5E304,555,0-15,2+8,0-L4,5- 4,0 3,05 2,0-1 1,0 0,5-F0,2 — 
9934 


ER 2 
302 — 252 mn 


-3. On calcule la quantité x et l'on forme le système d'équations relatif aux 
deux inconnues m et æe (cf. p. 123): 


TZ — DE 4 0 
E 
MY=—5=t, 
Î 
> 
M — — 1,21 
> | L 
(MY 
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On obtient un système d'équations de la forme: 


x Ca + ee (bx)2 
= {1—( : JE (m—1)1 2! è 
__(m+f)m _ tbe (zx) D 
1,24 = MED Le ve) [PE +. +be+1]} 
ME 
on b—me ; &— VV, . 


La résolution numérique de ce système donnera : m — 
De la relation b — me, on tire & — 3,84: 4 — 0,96. D’ 


MI 188 on 
Vy 7e 0,9% 


Donc, le temps moyen de séjour du liquide dans l’ appareil est V/V,, — 15 mn 
tandis que le nombre de cellules est m = 4. 


© # 
©" 
| 
C9 
O0 
TN 


4. Optimisation des processus avec emploi 
de modèles mathématiques 


L'optimisation d’un processus quelconque consiste à trouver 
l'optimum d’une fonction donnée, qui correspond aux conditions 
optimales de conduite de ce processus. 

Pour évaluer l’optimum, il faut avant toute chose choisir le 
critère d'optimisation. Suivant les conditions concrètes, on peut pren- 
dre pour critère d'optimisation un critère technologique, comme par 
exemple le maximum de production enlevée par unité de volume de 
l'appareil, ou un critère économique, comme le coût minimal du 
produit pour une productivité donnée, ou d’autres critères encore. 

Sur la base du critère d'optimisation choisi, on forme ce qu'on 
appelle la fonction économique, ou fonction d'utilité, qui traduit la 
façon dont le critère d'optimisation dépend des paramètres qui influent 
sur sa valeur. Le problème de l'optimisation se ramène à trouver 
l'extremum (maximum ou minimum) de la fonction économique. 

Il est bon de noter que la question de l'optimisation se pose dans 
les cas où, étant donné deux ou plusieurs caractéristiques qualitati- 
ves qui influent de façon différente sur des processus variables, il 
faut résoudre par un compromis le problème de la caractéristique à 
améliorer de préférence, en équilibrant l'influence de l’une par celle 
de l’autre. Par exemple, on équilibre l'efficacité du processus par Sa 
productivité, la qualité par la quantité, les stocks d'unités de produit. 
par leur réalisation, la productivité par les dépenses, etc. 

Pour les processus ou les systèmes à commande automatique, on 
distingue deux stades d'optimisation; l'optimisation statique et 
l'optimisation dynamique (cf. p. 76). 

L'optimisation statique résout les questions de création et de réa- 
lisation du modèle optimal d’un processus, et l'optimisation dynami- 
que, les questions de création et de réalisation du système de com- 
mande optimale de ce processus. 
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Suivant le caractère des modèles mathématiques considérés, nn 
adopte différentes méthodes mathématiques d'optimisation. Beau- 
coup d'entre elles se réduisent à trouver le minimum ou le maximum 
de la fonction économique. Les lignes le long desquelles cette fonction 
garde une valeur constante lorsque varient les paramètres qui s’y 
introduisent sont appelées lignes de contour oude ni- 
veau. La fig. 11-17 représente une surface de réponse exprimant 
la variation de la sortie d’un 
produit en fonction de la tempé- 
rature et de Îa pressiôn. Les li- 
gnes de contour fermées donnent, 
les valeurs de la sortie pour di- 
verses valeurs des températures 
et des pressions. 

Les lignes de niveau relatives 
à des valeurs différentes de la 
fonction économique ne se cou- 
pent pas. L'intérieur de la ligne 
de. niveau correspondant à un 
nombre déterminé y, (sortie de 
produit) contient dans leur inté- 
gralité les lignes de niveau corres- 
pondant aux nombres y supé- 
rieurs à y, dans le cas d’un maxi- 
mum, et inférieurs à y, dans le 
cas d'un minimum. La fonction 
économique peut être donnée 
soit sans contraintes, soit avec 
des contraintes sur les valeurs de 
certains paramètres, La fig. 
11-17, b représente la surface de 
réponse d'une fonction économi- 
que sur laquelle on impose pour 


Sortie 80% 


érature 


Temp 


Pression 


Prim 


Pression 


Fig. 11-17. Surface de réponse expri- 


mant la variation de la sortie de pro- 
duit en fonction de la température et 


contraintes les limites Tim et 
Piim de la variation des tempéra- 
tures et des pressions influant 


de la pression : | 
a — sans contraintes; bd — avec contraintes 


sur la sortie du. produit. 

Le tableau II-3 systématise 
les méthodes d'optimisation qui sont employées. | 

En procédant au choix de la méthode d'optimisation, on doit 
prendre. en considération les difficultés de calcul qui peuvent sur- 
venir :. volume des calculs, complexité de la méthode elle-même, 
dimensions du problème, etc. Il est utile de faire dans la mesure du 
possible des évaluations préliminaires sur la position de l’optimum 
d'un problème concret quel qu'il soit. Pour cela, ilest nécessaire d’exa- 
miner les liaisons initiales et les relations fondamentales entre les 
variables. Pour réduire les dimensions du problème, on utilise souvent 
un procédé d'’explicitation des variables les plus importantes. 
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Tableau II-8 


Systématisation des méthodes d'optimisation applicables 
aux processus de la technologie chimique 


Méthodes d'optimisation Caractère du processus et problèmes à résoudre 


Méthodes analytiques 
Recherche analytique de | Processus déterministes décrits par des fonctions 


l'extremum différentiables. 
Méthode des multiplica- | Precessus déterministes décrits par des fonctions 
teurs de Lagrange HR avec contraintes en forme d'éga- 
ités. 


Méthodes variationnelles | Critères d’optimalité en forme de fonctionnelles. 
Résolution des équations d’Euler. Réacteurs adia- 
batiques à plusieurs couches. Régime optimal 
de température des réactions exothermiques ré- 
versibles en couches de déplacement idéal ; régime 
optimal de température des réacteurs chimiques 
en présence de contraintes sur le domaine de va- 
riation des températures, etc. 


Principe du maximum de | Large classe de problèmes (en particulier, pro- 
Pontriaguine blèmes de commande optimale). 


Méthodes de programmation mathématique 


Programmation géométri- | Optimisation des fonctions algébriques. 
que 


Programmation linéaire Problèmes typiques : problème de fabrication avec 
gain maximal de différents produits pour différents 
types de matières premières ; problème d'emploi 
optimal de l'équipement ; problème de transport. 


Programmation dynami- | Processus à plusieurs stades : processus de recti- 
que fication, d'extraction, d'absorption. Cascade de 
réacteurs, couches adiabatiques à plusieurs sec- 
tions, interactions dans une chaîne d'appareils, 

etc. Processus markoviens. 


Méthodes du gradient 


Toutes les variantes Les plus générales des méthodes d'optimisation 
| des fonctions linéaires et non linéaires, sans 
contraintes et avec contraintes linéaires et non 
linéaires. La plupart des processus complexes 
de la technologie chimique ; systèmes séparés et 
cascade d'appareils avec liaisons croisées. 


Méthodes automatiques avec modèles à autoréglage 


Toutes les variantes | Systèmes complexes de la technologie chimique. 
Méthodes statistiques 

Analyse de régression Systèmes à description non déterministe. 

Analyse de corrélation Optimisation et planification de l'expérience. 


Méthodes de Brandon, de 
Box et Wilson, etc. 


Il est rationnel de n'employer que des schémas de calcul du même 
type. En employant les calculateurs, on parvient à l’aide de sous- 
programmes standard à simplifier les calculs, et l’on n’a à créer un 
programme spécial que pour les fonctions économiques (par exemple, 
dans la programmation dynamique). 

IL ne semble pas possible d'exposer des règles de simplification 
des problèmes qui valent pour tous les cas imaginables ; il faut chaque 
fois aborder le choix de la méthode d'optimisation et la résolution des 
problèmes en partant de la nature concrète du problème lui-même. 
On résume ci-dessous l'essentiel des principes des diverses méthodes 
d'optimisation qui sont le plus largement employées en chimie et 
en technologie chimique. 


Méthodes analytiques d'optimisation 


Les méthodes analytiques sont des méthodes classiques permet-. 
tant de déterminer la valeur extrémale d’une fonction (minimum ou 
maximum). On les emploie lorsque les fonctions à optimiser sont 
données analytiquement et lorsque le nombre de variables indépen- 
dantes est peu élevé. Quand le nombre de variables est grand, il appa- 
raît ce que l’on nomme la barrière du nombre de di- 
mensions, et l'application des méthodes analytiques devient 
alors difficile. Des difficultés analogues sont suscitées par l'existence 
de contraintes. En conséquence, les méthodes analytiques sont en 
pratique d'un emploi assez limité. On donne ci-dessous une brève 
description de ces méthodes. Pour plus de commodité, le principe du 
maximum sera exposé après les méthodes d'optimisation par le gra- 
dient. . 

Pour déterminer l'optimum dans les problèmes où ce sont des 
fonctions inconnues qui constituent les variables indépendantes, on 
peut employer les méthodes variationnelles (cf. tableau II1-3). Alors, 
le problème se réduit à trouver l'extremum d’une fonctionnelle dé- 
pendant d’une ou de plusieurs fonctions inconnues. 

La recherche analytique de l’extremum (cf. tableau II-3) pour 
une fonction économique continue F (x,, Ze, . . ., Æn), OÙ Lys Los  . 
..., Zn Sont les variables indépendantes, se ramène à l'annulation 
de ses dérivées partielles : 

n 


_. Re — = (.: (11,73) 


i=1 


Comme les différentielles dx; peuvent être choisies indépendamment 
l’une de l’autre, on a: 


n 
D 20 i=1,2,...,n. (II,74) 
= 1 


La méthode classique d'analyse d'une fonction d’un paramètre 
indépendant F (x;) permet de trouver les coordonnées des points des 
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«= 


extrema à partir de la condition F” (x,) — 0. Ce faisant, le genre de 
l’extremum est identifié d'après les règles connues concernant la 
dérivée seconde: 
iF" (x 0, min* 
nos L (11,75) 
si F” (ti) 0, max 
Pour F"(x;) = 0, il faut faire l'analyse du comportement de 
F" (x) dans le voisinage du point considéré ou bien chercher les déri- 
vées d'ordre supérieur. Alors, si la première dérivée d'ordre supérieur 
qui est non nulle est d'ordre pair, on a un extremum ; par contre, si 
c’est d'abord une dérivée d'ordre impair qui diffère de zéro, il n'y 


a pas d'extremum. Ainsi, pour une parabole cubique, on n'aura ni 
maximum, ni minimum : 


y —=.4, y" = 82? = 0, 
y" = 6x —0, y" —=6#0. 


Si le nombre de variables est supérieur à un, les difficultés liées 
à la recherche de l’extremum deviennent considérables. Pour une 
fonction de deux variables F (x,, x), on a Fi, (x, x2) = 0 et 
| 9 (Zi T2) — 0, chaque couple de valeurs donnant un point. Pour 
tocis la présence d’un extremum, on calcule l'expression 


= Flers — (his)? (I1,75a) 


Si A0, il y a extremum ; si À 0, il n'y a pas d’extremum; 
on a un maximum pour Fr, x, < 0 et un minimum pour F5, > 0. 


Méthode des multiplicateurs de Lagrange. On emploie générale- 
ment cette méthode quand des contraintes du type égalité sont impo- 
sées aux variables. Ainsi donc, s’il est demandé de trouver l’extre- 
mum d'une fonction F (x, Za, . .., æ,) en présence de contraintes 
du type égalité sur les variables indépendantes, soit f; (x, za, 

> En) = 0 (i—=1,...,m; m< n), on introduit, pour résoudre 
ce problème, la fonction auxiliaire 


ACT ces Ts Anse Âm) = F (ti, ss Zn) + 


mm 
a à Aufa (is +, En) (11,76) 
1—= 
où les A; (i — 1, ..., m) sont les multiplicateurs indéterminés de 
Lagrange. 

Dans cé cas, les points des extrema de la fonction F (x,, . .., x) 
sont déterminés- par résolution du système d'équations obtenu en an- 
nulant les dérivées de La fonction œ (x,, . .., æn3 Au, . .., Àm) par 
rapport à toutes les variables indépendantes x, (k — 1, ...,n) 
et à tous les multiplicateurs de Lagrange À; (i — 1, ..., m). 
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Le système d'équations ainsi trouvé, 


pr En u km) D KA ñ 

ÔTR > ee 3. + 
1,77 
Gb his) ee (11,77) 


OA: 4 Tn) _ 


= À, vo. M, 


comporte r + m équations, desquelles on peut exclure les m multi- 
plicateurs de Lagrange, qui ont un rôle auxiliaire ; on peut alors trou- 
ver à partir de ces équations les coordonnées des points des extrema 
Zn (k = 1,...,n), qui peuvent être plusieurs dans le cas général, 
c'est-à-dire L — 1, 2, ...,n. 

Chaque contrainte ajoute une équation et introduit un nouveau 
multiplicateur de Lagrange. Il convient de noter qu'on utilise aussi 
les multiplicateurs de Lagrange comme moyen auxiliaire pour ré- 
soudre par des méthodes spéciales les problèmes d'autres classes avec 
contraintes du type égalité, par exemple en calcul variationnel et en 
programmation dynamique. L'emploi des multiplicateurs de Lagran- 
ge est particulièrement. efficace dans la méthode de programmation, 
où ils contribuent quelquefois à abaïsser la dimension du problème 
à résoudre. 


Exemple 11-77. Déterminer les dimensions d'un bac parallélépipédique 
ouvert de 1000 m$ de capacité de façon à obtenir la surface minimale pour le fond 
et les parois. Le volume du bac est V — Zbh, où ! est sa longueur, b sa largeur 
et k sa hauteur. 

Solution. Fonction économique: minimiser la surface, c'est-à-dire 
la fonction | : 


F (1, b, h) = 2hb + 1b + 2hl. 


Contraintes: f({, b, h) — 0, ou f(4, b, h) = Ibh — V. 
La fonction auxiliaire est de la forme 


= bh À =F(L, b, h) + À (Ibk — V) 
p= (4, b,h, À) = 2kb + 1b + 2hl + À (Ibk — V). 
On calcule les dérivées partielles par rapport à Z, b, h et À: 


au 


TP 52h + AR —0, (a) 
Bantit+Mn=0,. (b) 
254214 M0, (c) 
TB 158 —v—0. (d) 


Pour trouver les valeurs de 2, b, k et À, on résout le système d'équations 
obtenu. On tire de l'équation (a): 


= = 620 | r 


En portant la valeur de À dans l'équation (b) et en résolvant cette 
équation par rapport à b, on obtient : b — 4. De l’équation (c), on tire À — —4/b. 
De l'équation (a résulte que b — 2h. Par conséquent, 


V =1bh = (b) (b) (2) 1000 ms, 


d'où L — 12,6 m; b — 12,6 m et h — 6,3 m. 


Programmation mathématique 


Programmation géométrique. Cette méthode est applicable à 
la minimisation des expressions algébriques de la forme 


l 
Fay Lo... tn) = 2 Cie Lo is En), (11,78) 
où les C, sont des constantes positives, et 
n 
PC 0) 2 tan, ge, ..., and, (11,79) 
1—= 
où les a;; sont des nombres réels. 
La programmation. géométrique se fonde sur un théorème de la 


moyenne, selon lequel la moyenne arithmétique de nombres positifs 
est toujours supérieure ou égale à leur moyenne géométrique, soit 


1 { 
(s)u+(s)u> (Gus). (11,80) 
Les quantités 8, étant caractérisées par 
EE SE D (II,81) 
on peut généraliser l'inégalité (11,80) de la façon suivante: 
Ba ya + Ooye + +»: + Omym > YOIYÈr . .… yo. (11,82) 


D'après l'inégalité (II,82), on peut écrire: 
; M M 
M=M,+M+ + Mn = 8 (5) +8 (5) on 


+ (4) (CN. (He) ans) 
où M,, M;, ..., M,, sont des nombres positifs et 6,, Ô,, ...., Ô, 


sont liés par la relation (11,81). 
Dans le cas général, les nombres MW; sont des fonctions de plu- 


sieurs variables x, æ+, . . ., &, ; alors, le premier membre de la rela- 
tion (11,83) est fonction des seules variables 1; 2; +40 
tandis que le second membre est fonction des x; (i = 1, 2, ..., m) 


et des Ô, (j = 1, 2,. ss M). 
= Prenons maintenant pour M; l'expression 


M; — C;P; (T4, Toys.) Tn) = C; CAR (x2)" 2, ….., (zr)n4, (11,84) 
où tous les x; sont positifs ou nuls (i = 1, 2,..., n). 


157 


Selon l'égalité (IT,84), la grandeur M définie par la relation (11,83) 
est égale à la valeur de F (x,, x, . . ., æ,) tirée de la relation (11,78). 

Compte tenu de (11,84), on peut écrire la relation (11,83) sous la 
forme suivante: 


F (ts Tes En) = DC II#v> >T (2) eu)". (II,85) 
À 


jmi j— mi 


La fonction F'(x,, x, . .., x,) atteint son minimum dans le 
cas où l'on obtient une égalité dans l'équation (11,85), ce qui est 
possible lorsqu'on remplit les conditions suivantes: 


> a58;=0 (i=1,2,...,n). (11,86) 
= 


Ainsi, les nombres Ô; doivent satisfaire aux conditions (11,81) 
et (II,86). Par suite, la résolution du problème. de minimisation de 
la fonction F'(x;, x:, . . ., zh) se réduit à trouver. pour la fonction 


m n Ô 
_ Cj a, ? 
“II (&) (Tr) (1,87) 
des quantités 6; qui vérifient les équations (11,84) et (11,86), soit : 
O4 + Ôo + +êm= 2) Ô—=1,. 


an0s mn G;20n + ….. + AimÔm — À &ij0} 7 0, 
11, 2,: m. 


Alors, dans la relation (11,85), on arrive à une égalité, de sorte 
que u — F*, où F* est la valeur minimale de F (x., Las + + «1 En). 

Cette méthode présente un avantage essentiel en ceci qu'elle per- 
met de ramener à la résolution d’un système d’ équations algébriques 
linéaires un problème compliqué d'optimisation d'une relation non 
linéaire. En outre, à l’issue du calcul des nombres 6, la valeur mini- 
male du critère d’optimalité est déterminée d'emblée sans qu il soit 
nécessaire de calculer les valeurs des variables qui fournissent ce mini- 
mum. 


Exemple 11-88. Calculer, en utilisant la méthode de programmation géo- 
métrique, le nombre de cycles nécessaire pour filtrer un volume Ve en un temps 
total de filtration minimal. 

La durée d'un cycle de filtration est 


6 = 6;+ 6, + 0, 


est le temps de filtration, 6,, le temps de lavage, 84 le temps de décharge- 
at et de nettoyage du filtre. 
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Pour une filtration à pression constante, le temps de filtration du volume 
est | | 


n0—nKV}, 


où Ve — Vyln est le volume du filtrat traité en un cycle, nr le nombre de cycles, 
K un coefficient de proportionnalité. 

Si le volume d'eau de lavage est proportionnel à Ve, le temps nécessaire 
au lavage sera 


nGw=BrKV,, 


où est un coefficient de proportionnalité. 
Le temps nécessaire au déchargement et à l’épuration est égal à n0.. 


70 


2 
07 4 6 8 10 12 fl 16 


Ta 


Fig. 11-18. Exemple de résolution d'un problème par la méthode de la program- 
mation linéaire 


Ainsi, la durée totale de traitement d'un filtrat de volume V; est 
2 9, 1 


La résolution du problème d'optimisation nécessite de calculer le nombre n 
de cycles pour lequel 8; sera minimal. 


Solution. Posons 4 = KV? + BKV?: alors, le temps de traitement 
du volume V; sera ! 


" Or — An + Gun. 
On écrit la fonction u: 


(4) (8) 
Er: ô1 .-} Ô2 : , 
On note les conditions sur les quantités 6;: 


d + 02 —— 1, 
(—1) di + (41) 82 = 0. } 


La résolution de ce système par rapport à Ô et à donne à — Ôo — 1/2. 
Ainsi, la valeur de la durée minimale de filtration sera 


04 min = u —(4404)1/2— 2 (46,)1/2, 


De plus, l'égalité 01 — Ô: montre que pour obtenir la durée minimale de 
filtration, il faut que le temps; de déchargement et d'épuration 6, soit égal à 


159 


la somme des temps de filtration et de lavage, 6; + 6, Le nombre de cycles 
est calculé à partir de cette condition: 


(48,4) !/? = An; i — Ognopt, d'où 


A \1/2 
ropt= (5) ù 

Programmation linéaire. Rechercher l'extremum du critère 
d'optimalité dans les problèmes dont les équations sont linéaires, 


telle est la mission de la méthode de programmation linéaire. La fonc- 
tion économique s'exprime alors sous la forme 


F — C1Z1 + Colo +  . _n Cnln: (11,88) 

Les contraintes sont alors données par des inégalités linéaires : 
Gity + Giota Fe. + Gimlm > bu (IT,89) 
ty Tn > 0, (11,90) 


où les x sont les paramètres à optimiser. 

. Les problèmes de programmation linéaire les plus typiques sont 
les suivants: 

4. Le problème de la fabrication avec gain maximal de différents 
produits pour différents types de matières premières. 

. 2. Le problème d'emploi optimal de l'équipement. Par exemple, 
on doit en un temps + sortir V, unités du produit P, et W, unités 
du produit P,; pour cela, on utilise deux installations À et B dont 
la puissance et le coût diffèrent. Il s’agit d'organiser le processus de 
telle façon que les dépenses dues à l'exploitation de l'équipement 
soient minimales. 

3. Le problème de transport. Il faut transporter un produit des 
points À, et À, aux points de consommation B;, B, et B, de la façon 
la plus économique. Le plan doit être réalisé avec un coût des trans- 
ports minimal. La résolution s'effectue par une méthode itérative ou 
par laméthode du simplexe. 

Pour les problèmes à deux dimensions, la méthode du simplexe 
consiste à déplacer une droite parallèlement à elle-même (cf. 
fig. 11-18). Pour un problème à r dimensions, le système d’inégalités 
définit les frontières d'un polyèdre convexe, et ce n'est pas une droite, 
mais un hyperplan qui se déplace parallèlement à soi-même. La 
solution, si elle est unique, se trouve toujours sur un sommet ; sinon, 
elle recouvre une arête du polyèdre. L'’algorithme des approxima- 
tions successives est placé dans le programme destiné au calculateur. 


- Exemple I1-9°, Supposons que soient fabriqués deux produits À et B dont 
le coût à l'unité est respectivement de 3 et 5 roubles. Trouver le bénéfice maximal 
et le nombre d'unités de chaque produit x, et z# qui lui correspond. On résoudra 
co problème à deux dimensions par la méthode de programmation linéaire. 

La fonction qu'il est nécessaire de maximiser est de la forme 


F (x) = SE + OTp: 
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Les contraintes linéaires s’énoncent de la façon suivante. Les conditions dans 
s'effectue le processus contraignent à respecter l'inégalité z4 — 2p & 
< 3. La production comporte des contraintes sur le nombre total de produits À 
et B à a LE za “+ xp 10. La dépense initiale de matières premières est 

a 


limitée par la relation 3r, + 9x5 & 75. L’inégalité z,, xp > 0 est également 
une condition nécessaire. 


Solution. La fig. 11-18 représente la résolution graphique du problème. 
Les contraintes sont figurées par des lignes en traits pleins et les différentes va- 
leurs de la fonction économique par des lignes en pointillés. Tout point situé à 
l’intérieur de la surface hachurée satisfait aux contraintes linéaires, et comme 
la résolution se passe dans le quadrant positif, la dernière condition du problème 
est aussi vérifiée. On trouvera le maximum de la fonction économique sur la 
ligne en pointillés passant par le point ©, lequel, étant point extrémal de la sur- 
face hachurée, satisfait donc aussi aux contraintes adoptées. L'optimum repré- 
sente un bénéfice de 45 roubles sur une production de À en quantité za — 2,5 
unités et de B en quantité zn — 7,5 unités. 


Programmation dynamique. Cette méthode est employée pour 
les processus à plusieurs stades, qui sont caractérisés par une suite 
de résolutions où l’état du système dépend seulement du pas précé- 
dent, et non des pas réalisés antérieurement. 

On utilise dans de tels cas un principe doptimalité 
qui s'énonce de la façon suivante: la stratégie optimale a pour pro- 
priété que quels que soient l’état initial et la décision initiale, les 
décisions suivantes doivent être prises en partant de la stratégie 
optimale concernant l'état obtenu à la suite de la première déci- 
sion 19, 12, | 

L'idée fondamentale de la programmation dynamique est que 
lorsqu'un courant quelconque se modifie à chaque stade du processus, 
alors, si au dernier stade le régime de travail (indépendamment du 
régime de travail à tous les autres stades) n’est pas optimal relative- 
ment au courant qui y parvient, le régime global du processus, pris 
avec tous ses stades, ne saurait être lui non plus optimal. 

L'emploi de la méthode de programmation dynamique consiste 
pour un stade à déterminer le régime de travail qui maximise le reve- 
nu, à ce stade et à tous les stades suivants, pour tous les états pos- 
sibles du courant qui y parvient. Le régime optimal de l'ensemble du 
processus est déterminé stade par stade en commençant, générale- 
ment, par le dernier. 

Ainsi, la méthode de programmation dynamique présuppose un 
découpage en stades ou en degrés du processus à analyser, et ce dans 
le temps ou l’espace. On peut prendre pour stade l'unité de temps 
(minute ou heure), l'élément unité d'équipement (plateau dans une 
colonne de distillation ou réacteur dans une chaîne de réacteurs, 
etc.). | 

Dans tous les cas, le stade ou le degré constitue une abstraction 
mathématique, dont on se sert pour représenter sous forme discrète 
une variable continue. L'état du système est caractérisé par l’ensem- 
ble des variables qui le décrivent à un stade quelconque du processus. 

La fig. IT-19 représente un processus à plusieurs stades (4 est le 
nombre total de stades dans le processus). Chaque stade est caracté- 
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risé par une variable x et dispose d'entrées et de sorties. La variable r 
est optimisée à l’aide des actions de commande y. 

L'équation fondamentale de {a programmation dynamique est 
une équation fonctionnelle du type 


Fr (x) = max [px (yw) + F1 (rt — yw)l, (IT,91) 


UN -1 


où FN (zx) est la fonction à optimiser dans le processus à W stades et 
où l'indice V dénote le nombre de stades par lesquels le processus 
a encore à passer ; æ est l’état du système au stade N. 

Le symbole « max» est associé à la variabln y}, ce qui signifie 
que la maximisation est obtenue en choisissant la valeur convenable 


FUn/ #y(Gu-1) y (4y-2) Pylyr) 
Fig. 11-49. La méthode de programmation dynamique 


de yn dans l'intervalle 0 — x. Le terme x (yn) exprime Île gain 
obtenu au Vème stade pour un choix judicieux de y, dans cet inter- 
valle. 

Le terme Fy-1 (x — yn) représente la valeur de la fonction à 
optimiser aux À — 1 stades suivants, après que l’on ait choisi y. 

Désignons par yŸ la valeur optimale choisie pour y. Alors, si 
l'état du système varie de x, au stade W, à x — yX au stade N — 1, 
la valeur optimale atteinte par la fonction après qu'elle soit passée 
par les N -— 1 stades restants sera donnée par l’ expression Fx — (x — 
— yN). Cette expression est le gain résultant obtenu après qu'on ait 
accompli les N — 1 stades restants en partant de l’état x — ÿyN; 
elle peut être trouvée d’après l'équation. 


Fa (8 vR) max [On (Ua) + Fa (2— vi —vv-l. (11,92) 
N-1 

Il résulte de cette dernière équation que le choix de yn _, se limite 

à un intervalle de valeurs allant de O à x — yÿ, puisque la valeur 
initiale a décru jusqu'à x — yN à la suite du choix de la quantité yY 
en vue de la production au V°îme stade. La stratégie de résolution 
est exprimée par le système des valeurs y, choisies, qui sont les ter-- 
mes de l'équation (11,91), où à = 1, 2,..., N ; ce système donne la 
solution de l'équation fonctionnelle. La stratégie optimale est exprimée 
par le système des fonctions y, qui maximisent le second membre de 
l'équation (11,91) pour i = 1,2, ..., N, à savoir: yf, y, . . ., yN. 
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Il est souvent plus important de connaître le caractère de la stra- 
tégie optimale que la valeur de la fonction à optimiser. La suite des 
décisions y;, ou Stratégie, est obtenue elle aussi comme une fonction 
du numéro de stade i, au cours de la détermination de la fonction 
F, (x) et en même temps qu'elle. À cette fin, on prend l’état initial x. 
La première décision est le choix de y, == y*. Les autres relations 
sont déterminées en partant de l'expression de F1 (x — y). 

La résolution des équations fonctionnelles est généralement effec- 
tuée par des méthodes numériques. On utilise souvent pour les calculs 
l’ordre suivant lorsqu' on travaille sur calculateur : on cherche d’abord 
F; (x), puis, d’après la valeur trouvée pour cette fonction, on déter- 
mine par l'équation (11,91) la fonc- 
tion F, (x); on calcule ensuite F3; (x) 

à partir de F, (x) et ainsi de suite. 

L'exemple suivant rendra plus 
clair les avantages de la méthode de 
programmation dynamique. Considé-  $/ye7 
rons un processus à À stades dans le- 
quel. À décisions sont prises à chaque 
stade (cf. fig. II-20, où Æ = 3 et 
N — 2). Pour chaque décision pou- 
vant être adoptée au Vème stade, on Fig. II-20. Processus à deux 
a À décisions qui peuvent être adop- stades 
tées au (NW — 1)°me stade. Pour cha- 
que décision pouvant être adoptée au (V — 1)ÿme stade, il existe 
K décisions qui peuvent être adoptées au (V — 2}ème stade, etc. 
Ainsi, pour trouver la solution optimale, il faut avant de commen- 
cer le processus faire la discussion de toutes les voies de résolution 
possibles, qui sont au nombre de XN. Bien qu'une telle discussion 
soit en principe possible, elle est pratiquement irréalisable pour 
des valeurs suffisamment élevées de Æ et N, même en cas d'emploi 
des calculateurs les plus rapides. 

La programmation dynamique élimine la nécessité de discuter 
simultanément la totalité des AN solutions: elle considère successi- 
vement et séparément chaque stade, pour lequel elle choisit la meil- 
leure parmi les À décisions. Le recours à cette méthode nécessite de 
discuter VX combinaisons seulement au lieu de XN. Par exem- 
ple, pour À — 3 et N — 10, la procédure habituelle exige la discus- 
sion de 30 & 5,9 «104 combinaisons, alors que la méthode de program- 
mation dynamique n'en exige que 30. Si l’on considère encore un pro- 
cessus où À — 8 et N — 100, alors la méthode habituelle demande 
la discussion de 319 Z 5,15. 107 combinaisons contre 300 seulement 
si l’on emploie la méthode de programmation dynamique. Par consé- 
quent, la programmation dynamique réduit fortement le volume des 
calculs et facilite la résolution du problème. 

La méthode de programmation dynamique a les défauts sui- 
vant{s : 

1. Elle est utilisée pour optimiser ou minimiser des fonctions, mais 


Sage 2 
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ne dit rien sur la façon dont il faut effectuer l'optimisation (choix 
des valeurs des y). 

2. Son emploi se complique pour les processus comportant des 
recyclages. | 

3. En raison de difficultés de calcul, elle est d'une application 
limitée lorsque apparaissent des problèmes à plusieurs dimensions. 


Exemple 11-103. Trouver par la méthode de programmation dynamique 
le volume total minimal d’une cascade isotherme et les volumes de chacun de 
ses trois réacteurs de mélange pour 


4t une réaction simple du premier or- 
£z dre. Le degré de transformation final 
< est . T A3 — — 28 — 0,9. 
: A0 
Solution. On forme le bilan 
de matière pour les réacteurs P. 118), 
numérotés 1, 2 et 3 suivant la mar- 
0 TA che du courant: 
? Ci 
A0" Cao SAi À 642 À 
2 (Ds + 2s)min Cao 1+kTi Cas 1+kt, ? 
CA3 … 1 
R2S CAz 1+kts 
# Nous exprimerons £t; en partant 
du dernier (troisième) réacteur. Alors, 
PA ht 2 — — ‘A2 , CAO _ 4 _ 
CA CAO CA3 
k?;, = CA2 , 1 A 
2 CAO 0,1 
La relation obtenue est représen- 
tée par une droite dans la moitié infé- 
rieure de la fig. II-21. 
È ° De vas 06 Cai | ox ro A TO 
S | rat Go) nee 
+ 2 kT “At _ At, y A0 _ 4 
FR A CAo CA2 
Ÿ La relation obtenue est représentée 


4 b sous la forme d'une famille d'hyper- 
boles dans la nos Mers de la 
Fig. II-21. Détermination du volume fig- 11-21, avec lerapport c, ;/c49 com- 
total minimal d'une cascade de réac- me paramètre. La valeur minimale k 
teurs isothermes (Te + Ts)min_ St trouvée graphique- 
ment (fig. 11-21, a) en tant que dis- 

tance minimale entre les hyperboles et la droite inclinée, 

. La valeur minimale de la fonction économique k (t + T2 + Ts)min St 
déterminée par une construction analogue, en tant que distance minimale entre 
les deux courbes (fig. II-21, b) pour la valeur correspondante de c4;/c 40 

On a, conformément aux constructions indiquées: 


k (ti + Te La Tsmin — 3,45, 
k (t2 +- Ts)min —_ 2,30, 
k (Ts)min a 1,15 
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et, POUT T1 = T2 — Ts: 


CA1 CA2 CA3 0.465 
——— =Ù, É 


Lt ms 
= es 


CAg CA1  CA2 
Optimisation par les méthodes du gradient 


Les méthodes d'optimisation par le gradient se rattachent aux 
méthodes numériques du type méthodes de recherche optimale. Ces 
méthodes, universelles, sont bien adaptées aux calculateurs numé- 
riques modernes ; elles sont très efficaces dans la plupart des cas où 
l’on recherche, avec ou sans contraintes, la valeur extrémale de fonc- 
tions non linéaires, et aussi quand on ne connaît pas du tout la forme 
analytique de la fonction. Pour ces raisons, les méthodes du gradient 
ou de recherche optimale sont largement employées dans la pratique. 

Ces méthodes consistent pour l'essentiel à déterminer les valeurs 
des variables indépendantes qui donnent les plus grandes variations 
de la fonction économique, ce à quoi l’on parvient en se mouvant le 
long du gradient, qui est orthogonal à la surface de contour au point 
considéré. | 

Les différentes méthodes de recherche diffèrent l’une de l'autre, 
en gros, par le procédé de détermination de la direction du déplace- 
ment vers l’optimum, par la grandeur du pas et la durée de la recher- 
che le long de la direction trouvée, par les critères de cessation de 
la recherche, par la simplicité de l’algorithmisation et les possibili- 
tés d'application sur les différents calculateurs numériques. La tech- 
nique de recherche de l’extremum repose sur des calculs qui permet- 
tent de déterminer la direction de la variation la plus rapide du critè- 
re à optimiser. 

Si le critère est donné par l'équation 

Fer (x, Lo, La): (11,93) 


son gradient au point (2, Za, « . ., Zn) Sera défini comme étant le 
vecteur 
7 Ô 
grad F = (2 oF EL 


Oxy" Oz» °°? ôxn 


(11,94) 


La dérivée partielle 9F/6x, est proportionnelle au cosinus de 
l'angle formé par le vecteur-gradient et le ième axe de coordonnées. 
On a: | 


— COs (grad F, x;). (11,95) 


Dans les méthodes du gradient, la question principale à résoudre, 
outre la direction du vecteur gradient, est celle du choix du pas de 
déplacement suivant le gradient. Ce choix de la grandeur du pas dans 
la direction de grad F dépend dans une large mesure du type de surfa- 
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ce. Un pas trop petit nécessitera de longs calculs. Au contraire, si 
les dimensions du pas sont trop grandes, il se peut qu’on manque 
l’'optimum. La dimension d'un pas Az, doit satisfaire à la condition 
que tous les pas issus du point de base soient situés sur la même direc- 
tion que le gradient en ce point. Les dimensions du pas suivant cha- 
que variable x; sont calculées à partir des valeurs des dérivées par- 
tielles au point de base (de départ): 


Az; = 


(11,96) 


où À est une constante déterminant les dimensions du pas, qui est 
la même pour toutes les à directions. C’est seulement au point de base 
que le gradient est strictement orthogonal à la surface : si sur l’une 
des n directions les pas sont trop grands, le vecteur issu du point de 
base ne sera pas orthogonal à la surface en le nouveau point. 

Le choix d'un pas satisfaisant suppose que la dérivée au point 
suivant soit très proche de la dérivée au point de base. 

Pour des fonctions linéaires, la direction du gradient ne dépend 
pas de sa position sur la surface pour laquelle cette direction est cal- 
culée. Si la surface est de Ia forme 


F = City + Cote + Casta, 
alors 
‘0F 0F oF 
En = Ci, dx, ‘2 Dr; (8 


et la composante du gradient dans la ième direction est égale à 


—_ + — , 
Va ++ 


__ Pour une fonction non linéaire, la direction du vecteur-gradient 
dépend du point choisi sur la surface où ce gradient est calculé. 
Malgré les différences qui existent entre les diverses méthodes 
du gradient, la succession des opérations consacrées à la recherche de 
l'optimum y est dans la majorité des cas identique et se ramène à 
ce qui suit: a) on choisit un point de base; b) on détermine la direc- 
tion du déplacement à partir de ce point ; c) on cherche la dimension 
du pas; d) on détermine Île point de base suivant; e) on compare 
la valeur de la fonction économique en ce point avec sa valeur au 
point précédent ; f) on détermine de nouveau la direction du dépla- 
coment, et ainsi de suite jusqu’à obtenir la valeur optimale. 


(11,97) 


Méthodes de la plus grande pente (de l'ascension rapide) et du 
gradient. Nous décrivons le principe d'application des méthodes 
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du gradient sur l'exemple des fonctions de deux variables 14 


F = F'(xy Lo); (11,98) 
en se donnant les deux conditions supplémentaires : 
H, (ty te) KL 0 et H, (xs, 22) K 0. (II1,99) 


Ce principe s'étend sans changement à un nombre quelconque 
de variables et de conditions supplémentaires. 

Considérons le plan zx,, xA (fig. II-22). A chaque point de ce 
plan, d’après la formule (11,98), correspond une certaine valeur de F. 
Les lignes F = const y sont re- 
présentées fig. II-22 sous la for- 
me de lignes fermées entourant 
le point M%* où Fest minimale. 
Supposons qu'à l'instant initial 
les valeurs de x, et zx, corres- 
pondent à un point M,. Le cy- 
cle de calcul débute par une série 
de pas probatoires. On donne 
d’abord à la quantité x, un pe- 
tit accroissement x; >> 0 tout 
en laissant invariable la valeur 
de x:, puis on détermine l’ac- 
croissement Ôf, ainsi obtenu 


pour la grandeur F, lequel peut ki. 11-22. Recherche du minimum 
être considéré comme proportion- d'une fonction par la méthode du gra- 


nel à la valeur de la dérivée : dient 
partielle : 
0F _ 0F | 
E A FH ze, — COS ÔF, (IT,100) 


(si la quantité ôx; est toujours la même). On fait croître ensuite de 
Ôxz2 >> 0 la quantité x, tout en gardant x, constant. L’accroissement 
ÔF, ainsi obtenu pour la quantité F constitue une mesure de l'autre 
dérivée partielle 


0F . ÔF 
Ga ©  e — const 67. (11,101) 


Le fait d'avoir déterminé les dérivées partielles (II, 100) et (II,101) 
signifie que l’on a trouvé le vecteur de coordonnées 0F/0x, et 0F/0x:, 
qui est appelé gradient de la grandeur F et noté par 


bF 
gradF={, Se). (11,102) 

On sait que la direction de ce vecteur (cf. fig. II-22) coïncide 
avec celle de la croissance la plus rapide de la quantité F. La direc- 
tion qui lui est opposée est celle de «la plus grande pente» ou, 
en d'autres termes, de la décroissance la plus rapide de la quantité F. 
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Après avoir trouvé les composantes du gradient, on met fin 
aux déplacements probatoires et l’on entreprend les pas de travail 
dans la direction opposée à celle du gradient, la valeur du pas étant 
d'autant plus grande que le module du vecteur grad F est plus 
grand. Ces conditions seront réalisées si les grandeurs des pas de 
travail Azx; et Ax, sont proportionnelles aux valeurs des dérivées 
partielles obtenues précédemment : 


Ax: = —% e 
LE (11,103) 
0F 
Âto = — 02, ; 


où & est une constante positive. 

On évalue après chaque pas de travail l’accroissement AF de la 
grandeur F. S'il s'avère négatif, cela signifie que le déplacement 
s'effectue dans la bonne direction et qu'il faut avancer plus loin 
dans le même sens M,M,. Par contre, si le résultat de la mesure au 
point M, montre que AF © 0, les déplacements de travail sont 
interrompus et une nouvelle série de déplacements probatoires 
commence. On détermine alors le gradient de F au nouveau point W,, 
puis on continue les déplacements de travail dans la direction nou- 
vellement trouvée de la plus grande pente, c’est-à-dire suivant une 
ligne M,M;, et ainsi de suite. Cette méthode est appelée méthode de 
la plus grande pente ou. méthode de l'ascension rapide. 

Quand le système se trouve à proximité du minimum, ce dont 
témoigne la faible valeur de la grandeur 


0F ÔF 
+ 


ERA ETA 

on passe à une méthode de recherche plus « circonspecte», que l'on 
nomme la méthode du gradient. Cette dernière diffère de la méthode 
de la plus grande pente en ceci qu'après avoir déterminé le gradient 
de F, on ne fait qu'un seul pas de travail et l’on recommence ensuite 
depuis le nouveau point une série de déplacements probatoires. Cette 
méthode de recherche assure une détermination du minimum plus 
précise que la méthode de la plus grande pente, qui permet quant 
à elle d'approcher plus vite le maximum. Si, au cours du processus. 
de recherche, le point M parvient jusqu'à la frontière du domaine 
admissible et l’une au moins des grandeurs W,, M, change de signe, 
la méthode est modifiée et le point M commence à se mouvoir le 
long de la frontière du domaine. 

L'efficacité de la méthode de l'ascension rapide dépend du 
choix de l'échelle des variables et du type de la surface de réponse. 
Une surface à contours sphériques permet rapidement de serrer de 
près l’optimum. 

Les défauts de la méthode de la plus grande pente sont : 

1, Le niveau restreint de l’extrapola- 
tion. En nous mouvant le long du gradient, nous nous fondons 
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e— . (11,104) 


sur une extrapolation des dérivées partielles de la fonction économi- 
que par rapport aux variables correspondantes. Or, la forme de la 
surface de réponse peut changer, et il est nécessaire de modifier 
alors la direction de la recherche. En d'autres termes, un déplace- 
ment sur le plan ne peut pas être de longue durée (cf. exemple I1-11). 

2. La difficulté de recherche de l'opti- 
mum global. La méthode ne s'applique qu'à la prospection 
d'optima locaux. 


Méthode de la plus grande pente en présence de contraintes. Lorsque 
existent des contraintes sur la variation des paramètres de la fonc- 
tion économique, on choisit le point de base de façon telle qu'il 
soit situé à l’intérieur de ces contraintes et l’on commence la recher- 
che par la méthode de la plus grande pente. Après avoir calculé:.le 
point suivant, on regarde s’il n’y a pas eu violation des contraintes ; 
si les contraintes sont respectées, la recherche se poursuit. Quand 
l'une quelconque d'entre elles est transgressée, on fait le calcul du 
gradient suivant une procédure qui tient compte desdites contrain- 
tes (cf. ci-dessous). 

Une’ autre méthode peut être utilisée 16, selon laquelle le point 
revient sur la ligne des contraintes quand une contrainte quelconque 
est enfreinte. Lorsqu'il existe plus d’une contrainte et qu’à chaque 
instant une nouvelle contrainte est transgressée, la méthode exige 
que les points soient transférés sur cette nouvelle contrainte. Cette 
méthode suppose que l’optimum se trouve sur une contrainte. 

Dans la méthode de Rosenbrock 1%, la fonction économique est 
modifiée par l'introduction de multiplicateurs. Chaque fois que 
l'une des variables transgresse les contraintes, le multiplicateur 
est égal à zéro, ce qui veut dire que la fonction écnomique est mul- 
tipliée par zéro et est donc nulle. Si les valeurs de la variable se 
trouvent à l'intérieur du domaine prescrit, le multiplicateur est 
égal à 1 et la fonction économique prend sa valeur complète. Mais 
quand les valeurs de la variable tombent dans les limites affectées 
à la « zone frontière», le facteur multiplicatif subit une variation 
parabolique de 0 jusqu'à 1 à l’intérieur de cette zone, et la fonction 
économique varie alors de O0 à sa valeur complète. 


Exemple 11-1117. Trouver par la méthode de la plus grande pente l’optimum 
d'une fonction économique de la forme: 


y= a+ 2h aire 


à FE ses initiales pour la recherche: x9 — 2 et z20 = 2 (point M, 
ig. I] 

Solution. On détermine la direction du gradient en calculant les 
valeurs des dérivées partielles suivant les axes correspondants: 


Ôy 
Ôx1 


| (4) 
— 24 + Lo de = 42 + T4. 
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Au point initial M, les valeurs des dérivées partielles sont respectivement 

égales à 
dy … 0y _,, : 

Les deux dérivées sont positives: les valeurs de la fonction économique 
varient donc dans la même direction que zx et x2. Si l'on a à minimiser la fonc- 
tion, il faut diminuer les valeurs de x, et x: jusqu à ce qu’on obtienne la valeur 
minimale de y, et ce en observant 


32 _— pour ces valeurs le rapport 
2 z | 
y=Tle2ri+r 0, % _6:10—0,6. 
M Oz ÔLo 


La variation de x, au premier pas 
sera prise égale à 0,5; 1 variera cor- 
rélativement de 0,6:0,5 — 0,3. On 
peut alors écrire: 

L19 —= 2, T20 = 2, Yo = 16, 
T1 = 10 — 0,3 — À — 0,3 — 4,7, 
La = L20 — 0,5 — À — 0,5 = 4,5, 

y = (1,70)3 + 2(1,5)3 + 
+ (1,7)(4,5) — 9,94. 


Pendant tout le temps que la fonc- 
Fig. 11-23. Recherche de l’extremum tion économique décroït, nous nous 
par la méthode de la plus grande déplacerons le long de cette ligne du 


pente gradient et, poursuivant les calculs, 
nous obtiendrons: 
Ti9 — 1,4 To9 — 4,0 Ya — 5,36 
T13 — 1,1 Log —= 0,5 Us = à» 
Tig —= 0,8 Tog —= 0,0 ‘Ya = Vs 
Lis —= 0,5 T5 ——0,5 U5 —= 0,50 
TLi8g —= 0,2 L26 — —1,0 Ya —= À, 


La ligne MN constitue la ligne de la plus grande pente (d’ascension rapide) 
issue du pont M. Le point N correspond aux valeurs x4, et Je one nous avons 


dépassé la valeur minimale de la fonction, qui correspond à la valeur ys, nous 
retournerons au point P correspondant à la valeur y; et calculerons la nouvelle 
direction du gradient au point P pour x: = 0,5 et z2 — —0,5: 
OU no et 006206, 
Ôx1 
dy 


—— = hrs +ari= —2 0+0,5=—1,5. 
To 
Il résulte des égalités obtenues que ôy/ôx, est positif et Oyl 0x2 négatif et 
que, par conséquent, y varie dans la direction opposée à x2. Si l’on veut obtenir 
une diminution de la fonction économique, x: doit augmenter. Etant parvenus 
non loin de l’optimum, nous réduirons les pas de progression de x. de 0,5 à 0,3. 
Comme le rapport de Az: à Ar, est de 1 à 3 (ce qui résulte des valeurs des dérivées 
partielles), la variation correspondante de z, sera de 0,1. 
On obtiendra ainsi pour le sixième pas les nouvelles valeurs: 


L10 —= 2145 — 0,1 — 0,5 — 0,1 —= 0,4, 
res = 55 0,3 = 20,5 +0,58 =-—0,2; 
ye = (0,4)2 + 2 (—0,2)2 + (0,4)(—0,2) = 0,16. 
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En nous déplaçant le long de la nouvelle ligne du gradient, nous trouverons : 


TA7 _ 0,3, Ton _ 0,1, 7 =— 0,14, 
T18 — 0,2, Tog — 0,4, Ys — 0,44. 


Le dernier des points obtenus montre que nous avons encore dépassé le mini- 
mum, puisque. y4 est supérieur à y7. | 

Nous changeons une Aouvelle-t0is de direction (point Q comme il est indi- 
qué sur la fig. 11-23, et poursuivons les calculs de façon analogue jusqu’à ce que 
nous ayons atteint les conditions optimales, c'est-à-dire, dans le cas qui nous 
intéresse, la valeur minimale de y. | 


Exemple 11-1217. Etant donnée la contrainte x, + x: > 4, trouver le mini- 
mum de la fonction x? + z2. Le point de départ a pour coordonnées x = 3 
et x = 1. Donner l'interprétation graphique de la méthode. 


Le 


‘> 


ON 


Fig. 11-24 Recherche de l'optimum en présence de contraintes 


Solution. D’après les hypothèses du problème, la fonction économique 
à minimiser est de la forme 


Y=T + T2. 


On cherche les dérivées partielles de cette fonction par rapport aux variables 
za et x: 


0y 
Ôx: 

Donc, le rapport de la variation de x2 à celle de x, est égal à 1/2 x. On aura 
pour le point initial: 4/[(2)-(3)] — 4/6. 
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En prenant pour x, un accroissement de 0,5, on trouvera pour x, un accrois- 
sement de 0,08. On obtiendra alors, pour le point initial x; — 3, x2 = 1 


219 — Li — 0,50 = 3,0 ue 0,50 — 2,90, 
Log — X2 — 0,08 — 1,0 — 0,08 D 0,92. 
La contrainte 4 + x2 >> 4 oblige à calculer pour les valeurs de zi2 et z2 
trouvées la quantité 
Lio + zoo = 2,50 + 0,92 = 3,42 


qui enfreint la contrainte. 
Désignons celle-ci par z, soit z = x + x2. Calculons les dérivées partielles 

de cette fonction: 

Oz 1 et ÔZ 


EPS i de 


Comme ces dérivées sont égales entre elles, on prend pour z, et x, des accrois- 
sements identiques. Donnons-nous un accroissement de 0,35. Comme la somme 
des valeurs de x, et x2 était trop petite, on doit évidemment les augmenter pour 
satisfaire à l'inégalité qui constitue la contrainte. Par suite, 

mis = tie + 0,35 = 2,50 + 0,35 = 2,85, 
Log — Lo + 0,35 CS 0,92 + 0,35 Eu 4,27. 

La fig. II-24 représente l'interprétation graphique de la méthode considérée. 
Les paraboles forment les contours de la fonction économique. La ligne MN 
fournit la contrainte-inégalité. La résolution du problème n'est possible que pour 
les valeurs de z1 et x, situées sur cette ligne ou à sa droite. Le point initial est le 
point 1 et le point suivant, le point 2. On voit sur le de pr hrs que Ja contrainte 
est tranggressée et que le point 3 nous ramène dans le domaine admissible. La 
solution du problème se compose des variables x = 0,50 et x: = 3,5. 

Cette méthode comporte à partir du domaine non désiré un déplacement 
orthogonal à la contrainte de la fonction économique. 


Méthode des deux dérivées. Cette méthode de recherche de la 
valeur optimale d'une fonction consiste à ajouter continuellement 
à la valeur de la variable indépendante, à chaque pas de la recherche, 
un incrément qui-est égal au rapport changé de signe de la dérivée 
partielle première à la dérivée partielle seconde relatives à la variable 
en question. Cette addition est effectuée jusqu’à ce qu'on ait atteint 
les conditions optimales I. 

Nous illustrerons le principe de cette méthode sur un exemple 
simple ; prenons une fonction d’une variable ayant pour expression 
un polynôme du second degré:. | 


y = a? + bx + c. (a) 
Le graphe de cette fonction est représenté fig. II-25. Il résulte 
de ce graphe que la valeur optimale de la fonction, qui correspond 
au point P (Zopt Yopt), pout s'obtenir par une série de progressions 
consécutives à partir d'un point initial quelconque P (ze, yo). Le 
point de l’optimum P (xopt: Yopt) est caractérisé par la nullité en 
ce point de la dérivée première de la fonction (a). Cette dérivée, 
représentée sur le graphe de la fig. II-25, a pour expression: 


d 
ss = 2ax +6. (b) 
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L'égalité (b) est l'équation d'une droite dont la pente 2a est 
numériquement égale à la dérivée seconde (d'y/dx?) de la fonction 
initiale. La dérivée seconde est dans ce cas une grandeur constante, 
et il n’y a pas lieu de poursui- 
vre les calculs. Le point idéale- 
ment optimal pourrait être tout 
de suite atteint après un pre- 
mier pas allant du point xo au P{Zo, Yo) 
point Zopt, Si l'on ajoutait à la 
valeur initiale de x la quantité 
(Zopt — Lo), S0it. 


Lopt = Lo + (Xopt — Lo).  (c) 


L'examen de la ligne droite 
représentative de l'équation (b) PfEopt » opt 
montre qu'on peut obtenir l'ex- : 
pression de (opt — xZo) Si l’on 
sait que la dérivée première au 
point P (Xopt; Yort) est nulle, soit 


LL ysar+bT+re 


ou =0 d 

( dx PO Vopt) . ) 

Il est clair que la pente de 
la droite, égale à 2a, doit être Pente=2a= d4 
aussi égale à l'expression dx? 


(&) (&) 
d& Hxopt opt) dz J{xgr Vo) 
—_——— À —— “° ———————— — Fig. II-25. Recherche de l’extremum 


—. par la méthode des deux dérivées 
_ ay 
= 24 — PR (e) 


Récrivant l'équation, nous trouverons : 


(+) 
dæ }(x,, y) 
Le opte —— 57 —7— (f) 


dx2 


La relation obtenue décrit l'essentiel de la méthode des deux 
dérivées, méthode dans laquelle la quantité ou incrément 7 x» OXprimé 
par le rapport changé de signe de la dérivée première de la fonction 
donnée à sa dérivée seconde, doit être additionné à la variable au 
point considéré. 

Ainsi, Z,, calculé pour le point P (xo, yo) et ajouté à la valeur 
de xs, conduit exactement (dans le cas d’un polynôme du second 
degré) à la valeur x,,+. Soit, par exemple, la fonction y — x? — 40x, 


pour laquelle les valeurs optimales sont xopt = 5 et y — —25. Pre- 
nant pour point initial x, — 1, nous obtiendrons, en utilisant 
l'équation (f), la valeur du pas, Z, = -— {—8)/(2) — 4; on constate 
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alors que la valeur de x = (1 + 4) = 5 est la valeur optimale. 
N'importe quelle autre valeur du point initial conduirait à cette 
même valeur optimale. Une fois que l’on est parvenu au point 
P (xopt» Yopt), l'application de l'équation (£) donne pour ce point 
une valeur de l’incrément égale à zéro, ce qui indique que l’optimum 
est déjà atteint et qu'il n'est pas nécessaire de faire une nouvelle 
correction. 

Pour une fonction d'une variable indépendante différant d’un 
polynôme du second degré, la dérivée seconde est calculée au point 
P (%o; yo): puisque dans le cas général elle peut être variable; 
l’incrément s'exprime alors sous la forme 


(&) 
dx }(xo Vo) 


(11,405) 
dx? Le Vo) 


Prenons pour fonction l'expression y — 300x — x? avec la 
contrainte x > 0, en commençant la recherche de l'optimum à partir 
du point initial &zo = 5, yo = 1,379. La méthode des deux dérivées 
donne après trois pas les valeurs z3 — 10,003 et y; — 1999,997, 
qui sont proches des valeurs optimales xp — 10,0 et yopt = 2000, Q. 

Pour une fonction de plusieurs variables indépendantes q@ — 
— f(x, y, z, ...), l’incrément est calculé pour chaque variable 
indépendante : 


Rs (II,106) 


(11,107) 


Une fois calculés les incréments pour chaque variable, on avance 
vers l’optimum par pas successifs, chacun de ces pas consistant à 
ajouter un incrément déterminé à la variable correspondante. En 
progressant du point P (xzo, Yo, . ..) en point P (x, ya, . ..), 
on obtient le système d'’égalités : 


Li — Lo “à L,,0 
Yi — Yo Se Ly,o: 


Cherchons à titre d'exemple l'optimum de la fonction y -— 
— 37 + 22° + its, qui a été trouvé précédemment par la méthode 
de la plus ‘grande pente (cf. p. 169). Nous prendrons pour coordon- 
nées initiales, comme auparavant, les valeurs z,9 = 2 et Zoo = 2. 
Le tableau II1-4 compare les recherches de l’optimum dans les métho- 
des de la plus grande pente et des deux dérivées. La résolution ana- 
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lytique donne les valeurs %,,o0pt = 0,0; Zo,opt — 0,0 et y — 0,0. 
Ainsi qu'il ressort du tableau, la méthode des deux dérivées assure 
une progression plus rapide vers d’optimum. La même conclusion 
vaut pour la comparaison de la méthode des deux dérivées avec celle 
du gradient. 
Principe du maximum 
Le principe du maximum réunit une série de théorèmes de la 


théorie des processus optimaux, qui énoncent les conditions néces- 
saires pour la construction de la loi optimale de commande d’un 


Tableau II-4 
Comparasion de la recherche de l’optimum par la méthode de la plus 
grande pente et la méthode des deux dérivées 


é de la d 
Méthode : a sranqe Méthode des deux dérivées 


n° du 
pas xi | xa | Y x! x2 | y 
0 2,00 2,00 | 16,00 2,0000 2 ,0000 16,0000 
1 1,70 4,50 9,94 1,0000 —0,5000 2 0000 
2 1,40 4,00 5,36 0,2500 0,2500 0,2500 
8 41,10 0,50 2,26 —0,1250 —0,625 0,0312 
4 0,80 0,00 0,64 0,0312 0,0312 0,0039 
5 0,50 —0,50 0:50 —0,0156 _—0,0078 0 ,0004 
6 0,20 —1,00 1,84 0,0039 0,0039 0 ,0000 
6 » 0,40 —0,20 0,16 
7 0,30 0,10 0,14 
8» 0,20 0,40 0,44 


«“ En ces points, une nouvelle direction est prise. 


système 1?, Il a été montré * que dans la plupart des cas, ces condi- 
tions sont aussi suffisantes. On suppose constamment que le système 
à commander est décrit par un système d'équations différentielles 
ordinaires : 

dx; 
el = }; (Zi, y ns Ui 


CRC Um)» i = À, «9 n, (1,108) 

Dans les équations (11,108), on entend par x; (i —1, ..., n) 
l'ensemble des variables qui caractérisent en entier l’état du système 
étudié à n'importe quel moment; 4, ..., um Sont les actions de 
commande. | 

En théorie des processus optimaux, les variables x, considérées 
dans leur ensemble, sont généralement appelées coordonnées 
de phase. Si l'on introduit l'espace à n dimensions des varia- 
bles x;, la position du système dans cet espace, nommé espace 
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de phase, sera figurée à un instant T quelconque par un point 
de coordonnées x, (t), . .., x, (t)..En règle générale, la situation 
de ce point dans l’espace de phase varie au cours du temps. Le point 
décrit dans son mouvement une certaine trajectoire, appelée t r a - 
jectoire de phase du mouvement du systè- 
m e. Les paramètres de cette trajectoire, qui constituent la loi de 
variation des coordonnées de phase du système, sont déterminés 
par la résolution du système d'équations différentielles (11,108). 
Ainsi donc, si l'état initial du système est donné, soit 


T; [t=0 = T0» L — À, ses 7, (IT, 109) 


on en déterminera le comportement ultérieur par résolution du 
système d'équations (11,108) avec les conditions initiales (11,109). 

A côté des coordonnées de phase z;, dans les équations du mouve- 
ment du système figurent également des actions de com- 
mande ux (k = 1, ..., m), qui peuvent en général varier de 
façon arbitraire entre certaines limites, définies par le système de 
relations : 


a LUE Pa, k—1,..., m. (IT,110) 


Une variation des actions de commande u, a pour conséquence 
une modification de la trajectoire du système dans l’espace de 
phase. Ceci étant, si l’on associe à la trajectoire du mouvement un 
critère quantitatif d'estimation de son efficacité, on aura ainsi 
posé le problème de la commande optimale: Ce problème consiste 
à choisir la loi de commande uz (rt) (k = 1, ..., m) de telle façon 
que le critère d'optimalité prenne sa valeur maximale ou minimale. 
Considérons quelques exemples de tels problèmes. 

Comme premier exemple, nous analyserons le problème de la 
commande d'un réacteur de mélange idéal à action périodique 
dans lequel se produit une réaction exothermique arbitraire du 
type À # B. Supposons que la commande du réacteur se fasse par 
variation de la température d'un agent réfrigérant dans la chemise 
de refroidissement du réacteur. Les équations fondamentales qui 
décrivent dans ce cas le comportement du réacteur sont de la forme 


d 

CA uw (ca, T), (IL,444) 
rar : . KvyF pes 
ar Ur (7e T)—- (TT), (11,112) 


où cA est la concentration du réactif initial À à l'instant t; 7, 
la température dans le réacteur à ce même instant; w, (c;, T}, la 
vitesse de la réaction chimique, qui peut être une fonction arbitraire 
de la concentration ec, et de la température T ; q,, l'effet calorifique 
de Ja réaction; c,, la capacité calorifique de la masse en réaction; 
Y, son volume; Æ y, le coefficient de transmission de chaleur dans 


le réacteur; F, la surface de dégagement de la chaleur à travers la 
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paroi du réacteur; T,, la température de l’agent réfrigérant (action 
de commande). 

Le problème de la commande optimale consiste dans ce cas à 
choisir la loi de variation dans le temps de la température 7, pour 
laquelle un degré donné de transformation du réactif À soit obtenu 
en un temps minimal. Comme conditions initiales, on utilise pour 
le système d'équations (11,111 et [1,112) les caractéristiques initia- 
les de la matière première chargée dans le réacteur: 

CA |x=0 = Cao: | 
11,113 
T |x=0 = To. | 


Cet exemple apparaît comme un cas typique de problème de 
rapidité de fonctionnement, où l’on demande d'aboutir à un certain 
résultat en un temps minimal d'évolution du processus. 

Comme second exemple, nous considérerons le problème du 
choix du profil de température optimal dans un réacteur de dépla- 
cement idéal, pour une réaction de complexité arbitraire. Les équa- 
tions décrivant la variation des concentrations des réactifs avec la 
longueur du réacteur peuvent être présentées dans ce cas sous la 
forme | 

DE 2 nm (Cu veus En, TL, item, (114 


où w,;est la vitesse de formation du i°%e composant du mélange 
réactif, rapportée à l'unité de longueur du réacteur (dans le cas 
général, elle dépend des concentrations de tous les composants et 
de la température dans la section considérée du réacteur). 

Pour un réacteur de déplacement idéal, le problème de l’optimi- 
sation peut se présenter sous diverses variantes. De même que dans 
le cas précédent, on peut ici formuler le problème d'optimisation 
comme un problème de rapidité de fonctionnement; on demande 
alors de choisir la loi de variation de la température avec la longueur 
du réacteur de façon à obtenir la quantité de produits de réactions 
fixée pour une longueur minimale. 

Üne autre variante de l'énoncé du problème d'optimisation 
réside dans le choix d'un profil de température qui rende maximale 
ou minimale, pour un réacteur de longueur donnée Z, une certaine 
fonction des concentrations des réactifs à la sortie du réacteur; cette 
fonction peut être en particulier de la forme : 


P= De (L), (11,145) 


où les y sont des constantes données, dont certaines (mais pas toutes!) 
peuvent être nulles. 


Les conditions initiales du système d'équations (11,114) sont 
les concentrations des réactifs à l'entrée du réacteur: * 


Cl z=0 = Cio. (11,116) 
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IL est clair que si certains des produits de réaction sont absents 
dans les matières premières de départ, les grandeurs c;, qui leur 
correspondent seront prises égales à zéro. 

Nous examinerons [a méthode suivant laquelle il faut appliquer 
le principe. du maximum pour choisir le profil optimal de tempéra- 
ture dans un réacteur de déplacement idéal, profil qui maximise la 
fonction F donnée par l'équation (11,115). La procédure générale 
de résolution consiste à introduire un système de fonctions auxiliai- 
res #;, qui sont les solutions du système d'équations différentielles 
linéaires : 

Êw?, 


d È 
= — à êc; LUE j=1, ss M; (11,117) 


j=1 
avec les conditions aux limites: 
Vilimz = Yu i=1,...,n. (11,118) 


Il convient de remarquer ici qu'à la différence des conditions 
aux limites du système d'équations (11,116), qui sont données à 
l'origine du réacteur, les conditions aux limites pour les fonctions 
auxiliaires v, sont données à l'extrémité du réacteur. 

On considère ensuite une fonction Æ, formée à partir des fonctions 
w,; et 1; suivant l'expression : | 


H= Ÿ pu. (1,149) 
11 \ | 


On peut à l'aide de cette fonction À écrire les systèmes d’équa- 
tions (11,114) ét ([1,117) de façon plus concise, sous la forme * 


= KZ 
= (II,120) 
oi 0H 
D. (11,121) 


On démontre *# que si Topt (4) est la loi optimale de variation 
de la température avec la longueur du réacteur (loi pour laquelle la 
grandeur F est maximale), alors, en chaque section du réacteur, la 
valeur de la fonction Æ définie par l'expression (11,119) est maxima- 
le. Dans ces conditions, on prend pour calculer Æ les fonctions w,;, 
dans lesquelles on substitue aux c; (2) les solutions du système d’équa- 
tions (11,114) obtenues en adoptant les conditions initiales (11,116) 
et la loi optimale de variation de la température Topt (l); les fonc- 
tions 1, sont déterminées par le système d'équations (11,117) avec 
les conditions aux limites (11,118). 


* En raison de l'affinité entre les équations (11,120) et (11,121) et les équa- 
tions du mouvement bien connues de la mécanique analytique, la fonction H 
est parfois appelée aussi hamiltonien. 
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Aïnsi, le problème du choix du profil optimal de température 
se ramène à prendre en chaque section du réacteur une température 
qui assure à la fonction À sa valeur maximale. Considérons la réso- 
lution de ce problème pour le cas d’une suite de réactions du premier 
ordre : 

de 


Ah 5. (11,122) 


Il s'agit de choisir le profil de température de. façon à obtenir 
la valeur maximale de la concentration du produit de réaction R à la 
sortie d’un appareil de déplacement idéal de longueur ZL. Dans le 
cas présent, le critère d’optimalité F a la forme: 

F = Ch (L). (11,123) 

En posant que les constantes de vitesse des réactions dépendent 
de la température suivant la loi d’'Arrhénius, soit 

k, —— ke Ex/RT | 
ko = koze ÉYRT, 


nous écrirons les équations décrivant la variation des concentrations 
avec la longueur du réacteur sous la forme 


(1,124) 


decA 


— 7 = ca, (11,125) 


dcr 


al — k1C 4 — KoCns (11,126) 


avec, pour conditions aux limites, 


Cali=0 = ao | (11,127) 


Cr | 1=0 = 0. 


Compte tenu de (11,117), le système d'équations différentielles 
relatif aux fonctions auxiliaires 4, prend la forme : 


d 
NE = hp Abe, (11,128) 
SR Ha. (11,429) 


Nous écrirons les conditions aux limites pour le système consti- 
tué par les équations (11,128) et (11,129) : 


Yi h=z = 0, 
Yel=z = 1 


(11,130) 


et nous formerons la fonction H d'après l’expression (11,119): 


H —= —V1AicA + Vo (Æca Di koCr) mn 


— kiCa (Pa — V1) — kaCr Vo (11,131) 
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Conformément à la procédure générale d'application du principe 
du maximum, la température dans chaque section doit être choisie 
de façon à assurer à la fonction À sa valeur maximale pour des gran- 
deurs C4; Cr: 1 et WA, données. 

La température pour laquelle Z7 atteint sa valeur maximale 
peut être trouvée d’après l’équation obtenue en annulant la dérivée 
OH/OT : | 

E 
= EL Ca (V2 — Pr) — PE ere = 0. (11,132) 

On peut donner grâce à l’équation (11,132) l'expression de la 
température optimale dans une section quelconque du réacteur en 
fonction de ca, Cr V4 Et Vo : | 


+ 
CRT nf en, au (1,183) 
| Er ko CAPI —- 41) 


En portant cette valeur de T,pt dans les équations (11,125), 
(I1,126), (11,128) et (11,129), on obtiendra un système de quatre 
équations à quatre fonctions inconnues c4, CR; Vi Ot V2, avec les 
conditions aux limites (11,127) et (11,130). Ce problème est, quant 
au fond, un problème aux limites avec conditions aux limites en 
deux points. En le résolvant et en déterminant les fonctions c4 (l), 
Cr (L), 11 (4) et el), on peut ensuite reporter celles-ci dans la 
formule (11,133) et déterminer par à même la valeur optimale de 
la température, sous la forme d'une fonction de la distance à l'entrée 
du réacteur, ce qui était précisément la question à résoudre dans 
l'énoncé initial du problème d'optimisation. 

Pour apprécier qualitativement le caractère de la variation de la 
température avec la longueur du réacteur, il n’est pas obligatoire, 
dans le cas présent, d'effectuer jusqu'au bout la résolution des 
systèmes d'équations différentielles cités. On peut dans ce but se 
borner à faire appel à certaines propriétés des solutions, qui sont 
tirées de la forme générale des équations (11,125), (11,126), (11,128) 
et (11,129). 

Il résulte de l'équation (11,129) et de la condition aux limites 
(11,130) pour la fonction #, que cette dernière est positive croissante 
dans tout l'intervalle de variation de Z. Il est évident que le caractère 
de la variation de la température avec la longueur du réacteur est 
déterminé par celui de la variation de la fraction 

E> ko CRVe 
Ey kig CA (b2—Ÿn) | C2) 
qui est placée sous le signe logarithme dans l'équation (11,133). 

Considérons séparément le numérateur et le dénominateur de 
l'expression ([[,134). A l’aide des équations ([1,126) et (I1,129), 
il est facile de montrer que 


d | 
x (Crabe) — k1C A V2. (11,135) 


480 


On peut trouver de façon analogue l'expression de la dérivée 
du dénominateur : 


d 
x [CA (Pa — W)] = fac ae. (IT, 136) 
Ecrivons maintenant' la dérivée de l’expression (11,134): 


US han CRE | Ur apr — 4) 
al (7: ko PAC 7 a [ca (ha —1)}2 Lica (V2 — 1) 


ah 
— RacrVel = Ey  [ca(br—w:1)l? di 200 
Il ressort de l'égalité précédente que le signe de la dérivée de 


la fraction coïncide avec celui de la fonction À dans l'équation 
([1,131). 


Topt 


u 


Fig. 11-26. Forme de la variation de Fig. 11-27. Profil optimal de tempé- 
la fonction ÆZ (hamiltonien) avec la rature 
température 


Nous nous bornerons à considérer le cas où £, < E,. On peut 
montrer que sous cette hypothèse, le caractère de la variation de 
en fonction de la température est représenté par la courbe 7 de la 
fig. 11-26. La courbe 2 correspond au cas où la fonction À, considérée 
comme fonction de la température, n’a pas de point stationnaire. 
Dans les deux cas, la valeur optimale de la température, qui maxi- 
mise 7, est associée à une valeur positive de cette fonction. Par 
conséquent, la dérivée (11,137) de l'expression (11,134) est positive, 
et le rapport croît lorsque L croît. Cela signifie que la valeur optimale 
de la température, définie par la formule (11,133), décroît lorsque L 
croît. C'est pourquoi le profil optimal de température peut avoir 
la forme représentée fig. 11-27. | 

Si la variation de la température a des limites, soit 


Tin < T< Tax: (11,138) 


on peut aussi avoir des cas où la température en début de réacteur 
doit être maintenue à sa valeur maximale (Tux, cf. fig. II-28). 
En outre, dans le cas où la variation de H avec la température a la 
forme d'une fonction monotone croissante (cf. fig. II-26, courbe 2), 
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Je régime optimal de température correspondra à une valeur maxi- 
male de la température sur toute la longueur duréacteur (fig. II-29). 

On a déjà dit plus haut que pour calculer quantitativement le 
profil optimal exact de la température, il est nécessaire, dans le 
cas général, de résoudre le système des équations (11,125), (11,126), 
(11,128) et (11,129) avec deux conditions aux limites à deux points 


Topt Topt 


Fox Tinax 


Fig. 11-28. Température initiale Fig. 11-29. Régime optimal de tem- 
maximale dans le réacteur pérature pour une valeur maximale 
de la température sur toute Ia lon- 

gueur du réacteur 


(11,127) et (11,130). La résolution d’un tel problème s'accompagne 
de difficultés de calcul bien connues et nécessite en général l'emploi 
de calculatéurs numériques. 

On trouvera des exposés plus détaillés des méthodes d'optimisa- 
tion appliquées en technologie chimique dans les livres de A. Boya- 
rinov, V. Kafarov ?!, G. Ostrovski et Y. Voline 22. 


Méthodes automatiques de recherche de l’optimum 


Ces méthodes sont utilisées pour rechercher un certain optimum 
directement sur le système. 

Les systèmes d'optimisation automatique les plus simples, dans 
lesquels on assure l’obtention et le maintien automatiques de l’extre- 
mum sans conditions additionnelles, sont souvent appelés s y s t à - 
mes extrémau x. Ils constituent une sous-classe des systèmes 
d'optimisation automatique. L'organe de commande À d’un système 
d'optimisation automatique est appeléoptimisateur auto- 
matique. Les différents types d'optimisateurs automatiques 
pour une variable x ont leur description dans les ouvrages spécialisés. 

Les systèmes d'optimisation automatique font largement appel 
à l’appareillage de la technique numérique, sous forme d'’optimi- 
sateurs de modèles, de dispositifs de calcul des tests, etc. Dans les 
systèmes les plus simples, où l'on n'exige pas une haute précision, 
des dispositifs à action continue, d’un prix peu élevé, peuvent être 
employés avec succès. Dans les cas plus complexes, on utilise des 
dispositifs de calcul spécialisés, comme par exemple les optimisa- 
teurs multiplexes, qui sont des dispositifs de type hybride, à action 
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en partie continue et en partie discrète. Certains types d'optimisa- 
teurs sont des dispositifs à action purement discrète. Enfin, les 
cas particuliers de processus très complexes exigent un examen 
extrêmement complet des caractéristiques de ces processus et néces- 
sitent en outre une précision élevée des calculs. Dans de tels cas, 
on peut recourir à des calculateurs numériques universels, dans 


Jesquels est introduit un programme d'optimisation. 


F Um 
Fig. 11-30. Schéma d'optimisation automatique d'un système: 
À = optimisateur, B — système; C .-- dispositif de calcul 


Le processus d'optimisation se complique lorsqu'on demande de 
commander plusieurs actions d'entrée exercées sur le système 
(fig. 11-30). Dans un réacteur chimique, par exemple, on peut com- 
mander un processus en faisant varier la pression, la température, 
et aussi la composition des matières premières à l'entrée. Ainsi, 
dans le cas général (cf. fig. IT-30), les grandeurs de sortie du système 
Wir Uos + + + Un et, par conséquent, le critère de qualité F sont des 
fonctions de plusieurs variables 2z,, x,, . .., æ,. Les circuits de 
ces variables sont quelquefois nommés canaux. Le problème 
consiste à déterminer les variables x; de façon à assurer la condition 
pour la quantité F d’être maximale (ou minimale): 


CF = F (x, Zoe . .., tn) = extremum. (a) 


Une autre complication consiste en ce que le régime optimal 
doit fréquemment vérifier, outre la condition indiquée, certaines 
contraintes supplémentaires. Dans une colonne de distillation, 
par exemple, on peut exiger que la consommation de vapeur à l'unité 
de production soit minimale, mais en satisfaisant à des conditions 
complémentaires. 

D'une façon générale, dans toutes les questions d'optimisation, 
certaines grandeurs (contraintes) H;(j = 1, ..., m), fonctions 
des variables d'entrée x;,, za, .. ., æ, du système B (cf. fig, II-30), 
ne doivent pas sortir hors des limites bien définies. On peut énoncer 
ces conditions supplémentaires sous la forme suivante : 


Hier a . 2) 0 (b) 
où } — À, "vs 7e 
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Les quantités À; sont mesurées à la sortie du système B ou cal- 
culées par un dispositif spécial C (cf. fig. 11-30). Leurs valeurs sont 
fournies à un optimisateur automatique à plusieurs étages À en 
même temps que la grandeur F à minimiser. La tâche de l’optimisa- 
teur automatique multiplexe se ramène à établir pour les quantités 
Lis - + En des Valeurs qui satisfassent à la condition d’extremum 
pour les contraintes supplémentaires données. 

Le but poursuivi par l'ordinateur est expliqué fig. II-31 au 
moyen d'une interprétation géométrique pour le cas de deux varia- 
bles +, et z,. Reportons les valeurs de ces deux variables sur les axes 
d’un système de coordonnées car- 
tésiennes du plan (x, zx), et la 
valeur de F—F (x,, x) sur le troi- 
sième axe de coordonnées, verti- 
cal et perpendiculaire à ce plan. 
La fonction F'(x;, x.) est figurée 
par une surface z de l’espace à trois 
dimensions. Le problème consis- 
te à déterminer des valeurs zx* 
et x*, correspondant au point AV* 
sur Îe plan (x,, 22), et telles que 
la valeur de # soit minimale et 
égale à la cote du point V*Y. On 
sait que les valeurs de z, et x, à 
l'instant initial correspondent au 
point M, et que la grandeur F 
est mesurée par la cote du point 
Fig. 11-31. Le procéssus de recher- ÂV,. Les variations ultérieures de 

che automatique de l'optimum x, et x, doivent s'effectuer de telle 

façon que le point M de coordon- 
nées Z:, Z,, partant de la position M,, tende vers M, et que le 
point V de coordonnées (x, x, F), partant de la position W,, 
tende vers V*. 

Le mouvement du point M et sa position finie doivent être 
tels que la condition (b) soit toujours vérifiée. Cette condition 
limite le déplacement de }Z à un certain domaine admissible S du 
plan (x;, æ:). 

Comment conduire la recherche pour trouver les valeurs x et 27 
qui donnent le minimum de la fonction #? Pour répondre à cette 
question, nous décrirons ci-dessous les principaux modes de recherche. 


Recherche aveugle. La fig. 11-32 reproduit, en exemple sous 
forme de rectangle du plan (x,, x), le domaine de variation admis- 
sible pour ces variables. Dans le cas général, ce domaine peut avoir 
une forme quelconque et même être multiplement connexe, c'est-à- 
dire constitué de plusieurs sous-ensembles séparés. La méthode de 
la recherche aveugle consiste à parcourir les points du domaine 
admissible dans un ordre établi à l’avance, ou bien sans ordre aucun, 
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et à sélectionner le point pour lequel la valeur de F est minimale. 
La fig. 11-32, a montre une des formes de recherche aveugle: le 
scaning, où les points du domaine sont parcourus l’un après l’autre 
dans un ordre déterminé, par exemple ligne après ligne. Une autre 
forme de recherche aveugle est la recherche purement aléatoire, où 
les points du plan (x;,, x.) sont choisis au hasard avec une loi de 


L Fig. II-32. Recherhce automatique de l'optimum : 


a — scaning ; b — recherche purement aléatoire; c — recherche avec analyse des résultats 
intermédiaires ; d — recherche locale; e — méthode de Gauss-Seidel 


distribution invariable (fig. I[-32, b}. La recherche aveugle n'est 
valable que pour des cas relativement simples, et son domaine 
d'application est limité. 


Recherche avec analyse des résultats intermédiaires. Dans ce 
groupe de méthodes, le programme de recherche n'est pas établi 
à l'avance, mais dépend des résultats des observations qui précèdent. 
Supposons, par exemple, qu'ayant effectué lors d’un premier cycle 
de travail du dispositif une recherche aveugle, on trouve que les 
plus petites valeurs de F sont groupées dans deux sous-domaines 
S, et S,, dont le contour est tracé en pointillés (fig. [I-32, c). La 
fonction F, dans ce cas, peut être « soupçonnée» d’avoir deux mini- 
mums situés dans ces sous-domaines. Alors, au cycle suivant, il 
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convient de poursuivre la recherche, exclusivement ou préférentielle- 
ment, dans ces sous-domaines. Par exemple, si l’on effectue une 
recherche aléatoire, la loi de probabilité de la composition des 
valeurs x, et x, au cycle suivant est remaniée de façon que les points 
aléatoires tombent plus souvent dans les sous-domaines -S, et S,. 


Méthodes de recherche locale. Ce sous-groupe de méthodes est 
d'une portée pratique particulièrement grande. Dans une recherche 
locale, le point représentatif M, de coordonnées x, x,, se déplace 
suivant une certaine ligne, des déplacements probatoires permettant 
de déterminer la direction dans laquelle il faut se déplacer 
pour diminuer la valeur de F. 

Sur la fig. 11-32, d, par exemple, a lieu à partir du point M5 
un déplacement Je long de l’axe x,, dans une direction telle que F 
diminue. Dans ces conditions, x, est constant et F ne dépend que 
de la seule variable x,. Supposons que le minimum de F corresponde 
au point *. Lors du cycle suivant, la quantité x, varie de façon 
analogue tandis que x, reste constant. Le mouvement va du point M 
parallèlement à l’axe des x, jusqu'à, disons, M,, qui est le point 
où l’on observe un nouveau minimum de F. Au cycle suivant, x 
varie de nouveau: le mouvement a lieu suivant la ligne M,M3, et 
ainsi de suite. En définitive, le point représentatif M se rapproche 
à la position * correspondant au minimum de F. 

Les méthodes locales de recherche peuvent être conçues de telle 
manière que le déplacement du point représentatif { dans le plan 
(x, 2) s'effectue suivant une certaine courbe Mo, M,, Ma ... 
(fig. 11-32, e). Ces méthodes perfectionnées (méthodes de la plus 
grande pente et du gradient) ont été décrites plus haut. 


5. Elaboration de modèles mathématiques 
par des méthodes statistiques expérimentales. 
Optimisation statistique 


Notions fondamentales et définitions 


Dans les cas où l’on n'a pas suffisamment d'information sur le 
processus considéré, ou dans ceux où le processus est si complexe 
qu'on ne peut en former un modèle déterministe, on recourt aux 
méthodes statistiques expérimentales, Le processus est alors consi- 
déré comme une « boîte noire». On fait la distinction entre expé- 
riences passive et active. 

À l'expérience passive se rapporte la méthode traditionnelle 
où l’on fait une nombreuse série d'essais en faisant varier à tour 
de rôle chacune des variables, et aussi la collecte du matériel sta- 
tistique initial en régime d'exploitation normale sur le système 
industriel. Dans ce cas, le traitement des données expérimentales 
en vue de l'obtention d'un modèle mathématique est effectué par 
les méthodes de l'analyse de régression et de corrélation classique. 

L'expérience active est faite suivant un plan composé à l’avance 
(planification de l'expérience) ; on envisage alors une variation simul- 
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tanée de tous les paramètres influant sur le processus, ce qui permet 
de constater d'emblée quelle est la force de l'interaction entre les 
paramètres et donc de réduire le nombre total d'expériences. 
L'emploi des principes d'analyse de régression et de corrélation 
permet de trouver, lors du traitement des données d'expérience, la 
dépendance entre les variables et les conditions d’optimum. Dans 
les deux cas, le modèle mathématique est une courbe de 
réponse qui relie le paramètre d'optimisation 
caractérisant les résultats d'une expérience avec les paramètres 
variables modifiés au cours des essais par l’expérimentateur : 


y = Q (dis Los © + .s Th) (11,139) 


Il est d'usage d'appeler facteurs les variables indépen- 
dantes æ4, Lo, . .., Ta, eSpace factoriel l'espace à k 
dimensions des coordonnées 4, Zas . . ., &, et surface de 
réponse la représentation Less 
de la fonction de réponse dans 
l'espace factoriel. 

Cette surface peut être re- 
présentée sous la forme d'un dia- 
gramme de contours (fig. II-33), 
traduisant par exemple Ia varia- 
tion de la sortie du produit de 
réaction (en %) en fonction de 
la température et de la concen- 
tration. Dans le cas considéré, la 
sortie optimale est concentrée en 
un domaine peu étendu de la Température —- 
surface. Si les essais et leur trai- 
tement étaient effectués par la Fig. I1-33. Surface de réponse avec 
méthode traditionnelle où l'on optimum 
modifie une seule variable, tou- 
tes les autres étant maintenues constantes, il serait fort probable 
que l’on arrive à un optimum erroné (points sur la fig. I1-33). La 
planification de l’expérience, au contraire, permet de déboucher ra- 
pidement sur la zone de l’optimum (croix sur la fig. 11-33) en se 
mouvant le long de la ligne AB. | | 

Lorsqu'on utilise les méthodes statistiques, le modèle mathéma- 
tique.se présente sous La forme d'un polynôme, qui est une tronca- 


ture de la série de Taylor en laquelle se développe la fonction incon- 
nue (11-139) : 


k k k 
g=Bo+ 2 Bart 2, Burt +2 Buait+... (11,140) 
— Uu, —— = 
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Du fait que daus le processus réel il existe toujours des variables 
qui ne peuvent être commandées ni contrôlées, la variation de la 
grandeur y présente un caractère aléatoire. On obtient donc en 
traitant les données expérimentales des coefficients bo, b;, buy, b;;, 
dits coefficients de régression, qui constituent 
des évaluations des coefficients théoriques fo, B;, B.;, B;;. L'équa- 
tion de régression obtenue d'après l'expérience s’écrira de la façon 
suivante : - 


k R R 
ÿ=bo+ 2 brst 2 bututs + 2 byyxè +... (11,141) 


On appelle le coefficient b terme constant de l’équa- 
tion de régression; les coefficients b;, effets linéaires; 
les coefficients b;,, effets quadratiques; les coeffi- 
cients b,,, effets d'interaction. 

Les coefficients de l'équation (11,141) sont déterminés par la 
méthode des moindres carrés à partir de la condition: 


N 
D= À (yi—yi) = min. (11,142) 
11 


N est ici l'étendue de l’échantillon pris sur l’ensemble des valeurs 
des paramètres à analyser. La différence f entre cette étendue et le 
nombre { de liaisons imposées à l'échantillon est 
appelée le nombre de degrés de liberté de l'échantillon: 


PaN et (11,143) 


Lors de la recherche de l'équation de régression, le nombre de 
liaisons est égal à celui de coefficients à déterminer. | 

Le tableau II-5 indique le nombre de coefficients qui doivent 
être déterminés pour obtenir des équations (polynômes) de degrés 
divérs lorsqu'on suppose qu'il y a de 2 à 5 paramètres indépendants. 


Tableau II-5 


Nombre de Equation-polynôme 


facteurs 
(paramètres du premier du second du troisième | du guatrième 
indépendants) egré degré degré degré 


Nombre de coefficients 


2 3 6 10 15 
ns 4 10 20 39 
à 5 15 35 70 
ss) 6 21 96 126 


Il résulte de ce tableau que le nombre dé coefficients à déterminer 
croît rapidement, aussi bien avec le nombre de paramètres indé- 
pendants qu'avec le degré de l'équation. 
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La forme de l'équation de régression est choisie au moyen d’une 
sélection expérimentale, 


Méthodes d'analyse de régression et de corrélation 


En étudiant l'effet d'un paramètre variable x, il est utile de 
construire une ligne de régression empirique 
afin de déterminer la forme de l'équation de régression. Pour cela, 
on divise en intervalles égaux Az la gamme complète de variation 
dexsurlechamp de corrélation (fig. II-34). 


ÿ 


Fig. 11-34 Champ de corrélation 


Tous les points qui se trouvent dans un intervalle Az; donné 
sont rapportés au milieu x; de ce segment. À cette fin, on fait le 
calcul des moyennes partielles ÿ, pour chaque intervalle: 


7j 


DHETT 
— _i=i 
Ici, n; est le nombre de points contenus dans l'intervalle Az. 
; | 
> n=N, (11,145) 
j=i 


où k est le nombre des intervalles de partition, W l'étendue de l’échan- 
tillon. 


On joint ensuite successivement les points (x;, ÿ;) par des seg- 
ments de droite. La ligne brisée ainsi obtenue est appelée ligne 
empirique de régression de y par rapport à x. D'après 
la forme de cette ligne, il est possible de choisir l'équation de régres- 
sion y = f (x). 
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Le problème de la détermination des paramètres de l'équation 
de régression se ramène pratiquement à la détermination du mini- 
mum d'une fonction de plusieurs variables, Si 

Ge dr 0:50) (11,146) 


est une fonction dérivable et si l’on demande de choisir bo, b4, be, ... 
de façon que 


N 
D— 2 Lyi— f (a, bo, bi, De, ...)]?= min, (11,147) 


une comlition PT pour que D (bo, b,, b;, . . .) soit minimale 
est que soient vérifiées les égalités : 


00 00 0D . 
an de 6, — 0 2. (11,148) 
QU 
S of (5) 
>, 2 [y — f (x, bo, ‘D, Do, 2 .)] on — — 0, 
i1—1 
N . (11,149) 
> 2Iy f(x; bo, Ds, D, 7, -<0 
1=—1 


Après transformation, nous obtiendrons: 


N N 
ô a 
À Yi = É f (Gi Dos Das Das...)  — 0, 


N 
) of (x: 
2 ns f(x. Dos bi, V2, …) PE = 0 


i=1 


(11,150) 


Le re d'équations (11,150) contient autant d'équations 
qu'il y a de coefficients inconnus b5, b4, b:, . . . dans l’équation de 
régression; en statistique mathématique, ce système est appelé 
système des équations normales. 

La quantité D est positive ou nulle quels que soient Dos bis Dis 
elle doit donc obligatoirement posséder au moins un minimum. Par 
suite, si le système des équations normalès admet une solution uni- 
que, celle-ci donne le minimum de la grandeur ®. On ne peut résou- 
dre le système (11,150) dans sa forme générale: pour effectuer sa 
résolution, il faut se donner la fonction f sous une forme concrète. 


Régression linéaire d'un paramètre. On demande de déterminer 
par la méthode des moindres carrés les coefficients de l'équation de 
régression linéaire 


y = bo + bi (11,151) 
pour une étendue NW de l'échantillon. 
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Le système des équations normales a dans ce cas la forme 


N N 

ù Yi — D (Bo + bati) = 0, 
1=1 11 
N N 


2 YiTi 2 (Do + baxi) &i = 0 


ou 


N N 
Nb5-+ bi à n= 2 Yi, 
L NN (11,152) 
bo Dtith D at= Dirign. 
11 1=1 1=1 


Il est alors facile de trouver les coefficients b, et b, à l'aide des 
déterminants 


(11,153) 


(11,154) 


1=1 1=1 


Une fois b, connu, il est plus simple de calculer le coefficient b, 
par la première équation du système (11,152): 


bo = y — b,z, (11,455) 
où yet x sont les valeurs moyennes de y et x. | 
Cette dernière équation montre en particulier qu'il existe entre 


les coeîfficients b, et b, une relation de corrélation. 


af 


Pour évaluer la force de la liaison linéaire (11,151), on calcule 
le coefficient de corrélation du sondage r*: 


N 
Ÿ (ci—2) (yi—y) 
_, i=1 
Tr = ND ; (1,156) 
où 5, 5, Sont les écarts quadratiques moyens du sondage. 
On tire de (11,154) et (11,156): 


= = b, V HE, (1,457) 
NEu-(Du) 
=1 


Après avoir trouvé l'équation de régression, on doit faire l’ana- 
lyse statistique des résultats. Cette analyse consiste à tester la 
signification de tous les coefficients de régression par comparaison 
avec l'erreur de reproductibilité et à établir si l'équation est adéqua- 
te. Cette discussion porte le nom d'analyse de régression. 

Pour conduire l'analyse de régression, il faut remplir les condi- 
tions suivantes: 

1. Le paramètre d'entrée x est mesuré avec une erreur négligea- 
ble. L’ apparition d'une erreur dans la détermination de ys explique 
par la présence dans le processus de variables non explicitées qui 
ne figurent pas dans l'équation de régression. 

2. Les résultats des observations sur les variables de sortie 
Yis Yos + - «> Yn Sont des grandeurs aléatoires indépendantes à 
distribution normale. 

3. Lorsqu'on fait une expérience avec un échantillon d’étendue 
N, avec pour condition que chaque essai soit répété m fois, les varian- 
ces de sondage s?, 5, ..., st doivent être homogènes. 

La détermination de l’homogénéité des variances consiste en ce. 
qui suit : 

1. On détermine la moyenne des résultats des essais parallèles : 


y = 1,2, Ne (11,158) 
2. On détermine les variances de sondage: 


D Giu—yi)? 


= = — — EE PANIERS | LE (11,199) 
3. On calcule la somme des variances : 
Nu 
> si. (11,160) 
i1 
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4, On forme le rapport: 


Grnax = 7 ——, (11,161) 


OÙ Sax est la valeur maximale des variances de sondage. 
Si les variances sont homogènes, alors 


Gnox < EN, m—1), (11,462) 
où Gh(N, m — 1) est la valeur tabulée dutest de Cochra- 
ne * pour le niveau de signification p. 


Si les variances de sondage sont homogènes, on calcule la varian- 
ce de reproductibilité : 


N 
DE 
Pepe = y — : (11,163) 
Le nombre f de degrés de liberté de cette variance est égal à 
f=N(m—i). (11,164) 


La variance de reproductibilité est indispensable pour estimer 
la signification des coefficients de l'équation de régression (11,151). 
Cette estimation est faite par letest de Student: 


Ds: (11,165) 
Sb; 
où b; est le jème coefficient de l'équation de régression et s, ; S0n 
écart quadratique moyen. 
Si #; est plus grand que la valeur tabulée £, (f) pour le niveau de 


signification choisi p et le nombre de degrés de liberté f, le coeñfi- 
cient b; est significativement différent de zéro; s, : est déterminé 


suivant la loi d'accumulation des erreurs à : 


m=VS (8) a. L (11,166) 


(5 


= SN — Ms , nous obtiendrons 


Srepr . ES 


N 
Ne) NE 11,168 
, re DEL db 


Les coefficients non significatifs sont exclus de l'équation de 
régression. Les coefficients restants sont calculés de nouveau, car 


(11,167) 
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les coefficients sont corrélés l’un à l’autre. On vérifie si l'équation 
est adéquate grâce au test de Fischer’, 


a (11,169) 


Ses = — = —— (1,170) 


et !, le nombre de coefficients de l’équation de régression. 

Si le rapport (11,170) est inférieur au rapport tabulé F, (f1, fs); 
l'équation est adéquate. 

En l'absence d'essais parallèles et de variance de reproductibili- 
té, on peut estimer la qualité de l’approximation que donne l’équa- 
tion adoptée en comparant sf, à la variance s? relative à la moyenne: 


N ; — 
D Gi—yi? 
" _e 11 
c'e N=1 
suivant le test de Fischer 
sè 
ST 6s 


Dans ce cas, le test de Fischer indique de combien est réduite 
la variance relativement à l'équation obtenue en comparaison de 
la variance relativement à la moyenne. Plus la valeur de F excède 
la valeur F, (f1, 2) fournie par les tables pour le niveau de signi- 
fication p Choisi et les nombres de degrés de liberté ÿ, — N — 1 


et fo — N — }, plus l'équation de régression est efficiente. 


Régression parabolique. Si l'équation de régression est un poly- 
nôme d’un certain degré, alors, lorsqu'on applique la méthode des 
moindres carrés, les coefficients de ce polynôme se trouvent par 
résolution d’un système d'équations linéaires. Soit par exemple à 
déterminer suivant la méthode des moindres carrés les coefficients 
d’une fonction quadratique (parabole du second degré): 


| y = bo + dix + baux. (11,171) 
Dans ce cas, | 
LACS Of(x) Of(x) __ 
ob) Hs. ob; LÉ UE . 


et le système des équations normales a la forme: 
boN + b, D rit bu Dirt 2 yr 
bDm+hDattbuda DETTE (11,172) 
DE UD EAU TDIE DE 77 
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Les coefficients d'une parabole de degré quelconque seront 
déterminés par des équations de structure analogue. 


Régression transcendarte. Pour des échantillons de faible éten- 
due W, une augmentation du degré du polynôme peut conduire à 
une croissance de la variance résiduelle. Pour diminuer le nombre de 
coefficients indéterminés, on utilise une régression transcendante. 
Le calcul des coefficients de régression transcendante peut s’avérer 
très laborieux, par suite de la nécessité où l’on est de résoudre un 
système d'équations non linéaires. Le calcul se simplifie si l’on fait 
un changement de variables. Aïnsi, les relations du type exponentiel- 
le et puissance fractionnaire 


ÿ—= be, ÿ=borti (11,173) 
sont linéarisées par passage aux logarithmes : 
lg y = lg bo.+ T lg by, 
le y = Ig bo + bilgx. 
En posant | | 
lg y = CA lg bo — €&o; 
gb = a, Igzx—i, 
nous obtiendrons pour les nouvelles variables les équations linéaires : 
2 = Go + &t, Z = Go + but. 


Les coefficients ao, 41, db, sont déterminés suivant la méthode 
des moindres carrés. Les coefficients b, et b, se déduisent des valeurs 
obtenues pour as et a. [Il convient cependant de noter que les coeffi- 
cients de régression de (11,173) ainsi calculés constituent des esti- 
mations biaïsées pour les coefficierits généraux qui leur correspondent. 


Evaluation de la force d'une liaison non linéaire. Si l’on estime 
avoir trouvé l'équation de régression avec une précision suffisante, 
la variance résiduelle n'est plus conditionnée alors que par l'exis- 
tence d’une variance de reproductibilité, soit 


2. | 
Srés © Srepr: 


Plus la contribution de Ses Æ Srepr à la variance totale s? est 
petite, plus la part du hasard dans la liaison entre x et y est elle aussi 
petite, donc plus forte est cette liaison. Aussi peut-on caractériser 
la force d'une liaison par la grandeur 


"7" , (11,174) 
| y 
La liaison est d’autant plus forte que Ë est petit. La quantité 


VI—E-0 (11,175) 
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est appelée rapport de corrélation. Plus 6 est grand, 
plus la liaison est forte. On a 


0S0<1. (11,176) 


Si 0 — 1, il existe une dépendance fonctionnelle entre les para- 
mètres. En ce qui concerne 8 = 0, les grandeurs y et x ne peuvent 
pas être considérées comme indépendantes, puisque dans les moments 
d'ordre plus élevé peut se manifester entre elles une liaison qui 
ne se répercute pas sur les variances. C'est seulement dans le cas 
d'une distribution normale que l'égalité à zéro du rapport de corré- 
lation révèle sans ambiguïté l'absence de relation entre les gran- 
deurs aléatoires. Le rapport de corrélation, tout comme le coeffi- 
cient de corrélation dans une régression linéaire, caractérise la 
force d’une liaison entre les grandeurs aléatoires. L'analyse suivant @ 
de la force d'une liaison est généralement appelée analyse de corré- 
lation. 

En cas de régression linéaire, le rapport de corrélation est égal 
au coefficient de corrélation: 


| N —2 Srés é 
Vi EH 


Méthode de corrélation multiple #. S'il est nécessaire d'étudier 
la liaison de corrélation entre plusieurs grandeurs, on se sert d'équa- 
tions de régression multiple: 


Y = bot bits + bat +... + bare. (11,177) 


Nous avons affaire ici non plus à une ligne de régression, mais 
à une surface de régression pour # = 2 et à une hypersurface pour 
k >> 2. Dans le cas général, cette surface est appelée, comme on l’a 
déjà dit plus haut, surface de réponse. 

Pour construire la surface de réponse, on porte sur les axes de 
coordonnées de l’espace des phases les valeurs numériques des para- 
mètres (facteurs). Le matériel statistique de départ est présenté 
sous la forme du tableau Il-6. 


Tableau 11-6 


Rp 
n” de 
l'essai : - TR v 


Th. y1 
Tk2 V2 
Th3 y3 
TRN CA 
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En premier lieu, nous passerons de l'échelle naturelle à une 
nouvelle échelle en effectuant une normalisation des valeurs de 
toutes les grandeurs aléatoires, selon les formules “5: 

0 Yi—y 0 Tji—Z} i— 1, 2, “es AN 


= — Tji — , 
Sy ! Sx} j=1,2,...,K. 


où y?, x, sont les valeurs nôrmées des facteurs correspondants; 


y, x, les valeurs moyennes des facteurs; s,, s,;; les écarts quadra- 
tiques moyens des facteurs : 


(11,178) 


N ce N : _ 
D (wi—y}? D (n—2x) 
ie …. ii 
he N=T ? x N—i 


Le tableau II-7 donne le matériel statistique de départ dans la 
nouvelle échelle. 


Tableau ITI-7 


n° de ; 
l'essai À "8 |  ...... y 


1 TU t$; 2$; y? 
2 tŸa TS T$s y2 
3 Lg Z$y T$e y$ 

’ | 3 ; 
N TN TON TN x 


On a, dans cette nouvelle échelle : 
x2=0, y—=0, 
de (11,179) 


Le coefficient de corrélation d’un échantillon est alors égal à 


N 
1 
0,0 = N—1 2 yitirs 
pe | (11,180) 
" 1 0. 
TO SUN A >» ThTmis 
i=1 
Lim l,m==1,2,.:.518 
Le coefficient de corrélation d'un échantillon calculé par la 


formule (11,180) est égal au coefficient de corrélation correspondant 
rx (11,156) entre les variables exprimées dans l'échelle naturelle. 
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L'équation de régression entre les variables normées n'a pas de 
terme constant et prend la forme 


yo — Ti + dot +... + ane. (11,181) 


On trouve les coefficients de l'équation (11,181) à partir de la 
condition: 


N 
S = 2 (yi— y?) = min. 
Les conditions de minimum pour la fonction S sont déterminées 
de la même façon que dans le cas d'une fonction d'une variable: 


(7) os ôS 
Dar D a Ve De (11,182) 


le système des équations normales est de la forme: 
N N N N 
Q 2 (a1)°+ a 2 Titi +... + a 2 Bite 2 ay 
= = 2—= =] 


N N N N 
a 2 TT 11 + 0 2 (t2)02+ ,.. La » Luth = 2 Ta iYts 
ee =. 1= = 


te 0 0 ee ee ee + ee ee + ee + ee + 


N | N N . N 
ai 2 ati + a 2 Thai +... + 0x 2 (th:)? = 2 riyi. (11,183) 


Multiplions par * les premier et second membres des équa- 


tions. On en tire pour chaque coefficient a;, d’après (II,183), le 
coefficient de corrélation de l'échantillon r*“. Etant donné que 


N 
1 
= À Gi) = so =1, 
" 11 


on obtient le système d'équations normales 
#* » | # 
Qi + Aolrng + Galauxs + ee + Paie, Tux 


| 
Ai Rex + da + AsTxaxs + sut AnTene, —+ Fox 


Gares + Gale À Galaus eee GR = Ty, (II,184) 


Notons que riz, = Fxuxy LES coefficients de corrélation se 


calculent. facilement par simple multiplication des colonnes corres- 
pondantes du tableau II1-7. Pour des processus à plusieurs paramè- 
tres, le système (11,184) est d’un ordre élevé, et sa résolution exige 
l'emploi d'un calculateur. 
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Une fois résolu le système (11,184), on calcule lecoefficient 
de corrélation multiple ÆR: 


R — Var + AT pra en QnTyx, ù (11,185) 


Ce coefïficient sert d'indice pour la force de la liaison dans le 
cas d'une régression multiple: 


0 R& 1. (11,186) 


Lorsque l'échantillon est d'étendue assez faible, il est nécessaire 
d'apporter une correction pour l'erreur systématique. L'estimation 
de la force de la liaison par le coefficient de corrélation multiple 
est d'autant plus exagérée que le nombre de degrés de liberté de 


l'échantillon f — N — L est plus petit. La formule de correction 
est 25. 


Via R) LL. (11,487) 
où R’ est la valeur corrigée du ‘coefficient de régression multiple et 
lt le nombré de coefficients de l'équation de régression (dans le cas 
(11,177), la quantité L est égale à 4 + 1). 


Pour employer pratiquement l'équation (EL, 181), il! faut passer 
à l'échelle naturelle, selon les formules 


ba, j=1,2..uk; jÉ0 


| R _ -. 
b=y— 2 b;x;. (11,188) 
= 1 


Lorsqu'on dispose d'essais parallèles, on peut calculer la variance 
de reproductibilité et faire l’analyse statistique de l'équation de 
régression. 


Analyse de régression sous forme matricielle *. L'analyse de 
régression sous forme matricielle est d'un emploi commode pour 
la résolution des problèmes sur calculateur numérique. Il s’agit 
de trouver par la méthode des moindres carrés les coefficients de 
l'équation de régression d'après les données du tableau II-7: 


ÿ = boto + bits + Data +... + br, (11,189) 


où +, est une variable fictive égale à 1. 
Présentons sous forme matricielle le matériel statistique de 
départ. Nous appellerons la matrice : 


Loi Lu + + «5 Thi 
D To2 13 . : CE) Ta 


(11,190) 


Ton Tin - - > TN. 


(an 


matrice des variables indépendantes, et la matrice colonne 


Y= |: (11,191) 


UN 


vecteur des observations. Introduisons la matrice colonne des coeffi- 
cients 


et la matrice transposée de X, 
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Loi L02» « + CE] TON 
Ly4 Lio + - + LIN 


D. IR RTE | (11,192) 


Thi Thor + + + TRN 


Le système d'équations normales destiné à déterminer by, b4, . .. 
, dx à la forme 


Do > ai + bi > Toitai + ce + On > Toiÿlri = pi LoiUis 


Do > Laitot + D: > chi br D'autu= D œuyr, | 
(11,193) 


bo 2 Thioi + D: > Lit te. + 0r D Thi = S ThiYie 
Sous forme matricielle, ce système s'écrit de la façon suivante: 
X°XB = X*Y. (11,194) 
En effet, en multipliant les matrices X* et X, nous aurons 
à Tôi D Toidai, + > Toit i 
2 Tiidoi à Lis + 2 Liidri 


LA pd eaumeus (11,195) 


. 9 ee 9 2 9% + % + ee ee 


Après avoir multiplié X*X par la matrice colonne PB, nous obtien- 
drons la matrice colonne : 


D >» x0i + bi > Lotus +... + Dr > Toitri 


b Lutoi + b x? nasale Lui; | 
X'XB— où . # : 2 SERA 2 ER | (1,196) 


Le, Di Tritoi + Di Di Tritui + + + + bn DE? 


La multiplication de la matrice X* par le vecteur des observa- 
tions Y donnera: 


0 de ne (11,197) 


La matrice colonne des coefficients B est déterminée à partir de 
l'équation (11,194) par 


= (X*X) 1X*Y, (11,198) 
ù (X*X) 1 est la matrice inverse de la matrice (X*X ): 


Coo Cots + + -s COR 


(X*X)1— C10 Cats + + +» CR (11,199) 


ChO Chir » + +5 CRR 


Les éléments de cette matrice inverse sont définis par la relation 


( > ThiX hi) 


Cin — = —— : (11,200) 


où À est le déterminant de la matrice X*X et (> zx,;x;,)" le cofacteur 
de l'élément (Sxx;t;;) dans la matrice X*X. 

Pour que la matrice inverse existe, (X*X) doit être non dégéné- 
rée. De ce fait, lorsqu'on utilise Ia méthode numérique considérée 
ici, il est nécessaire que les variables x,, x,, . . ., x, soient linéaire- 
ment indépendantes. Alors, dans la matrice des variables indépen- 
dantes, les éléments d’une colonne ne constituent pas une combinai- 
son linéaire des éléments correspondants des autres colonnes. 

Il est nécessaire de calculer à l'avance les coefficients de corréla- 
tion du sondage entre les facteurs indépendants. Si deux facteurs 
sont fortement corrélés, l’un d'entre eux est exclu de la discussion. 
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Pour déterminer la variance résiduelle, on définit la matrice 
colonne Y: 


y] 
_ [ge 
Ÿ=)" |-x8. (11,201) 


A 


UN 


Le numérateur de la variance résiduelle s'obtient par multipli- 
cation des matrices : 


| + N A 
[Y—Ÿ]"IY— Ÿ] = à (yi— y}. (II,202) 


Désignons par f le vecteur colonne des coefficients de régression 
vraie ; l'espérance mathématique de B est dans ces conditions égale 
à M (B) = $. Alors, 


M 1B —$)(B —$)*]— 
Oo COVbgbys vs COVbgb,, à 


CO Vh4boO Ba +» 1 COVE be, ([1,203) 


. ee ee + ee + ms + + + «e 


2 
COVE, bo COVE, b4 7 Oh 


où 04, est la variance générale du coefficient b;, covy jè, la Cova- 


riance ou moment de corrélation entre les coefficients b; et b,. 

Ainsi, les termes diagonaux de la matrice représentent les varian- 
ces des coefficients nécessaires pour tester l'hypothèse de signifi- 
cation, et les termes non diagonaux, les covariances des coefficients 
de régression correspondants, qui déterminent la liaison statistique 
entre les coefficients. 

Nous exprimerons la matrice M [(B — B) (B — B)*] d'après 
les résultats des observations, en considérant que B —(X*X)"X*Y. 

Introduisons le vecteur colonne 


yi — m (y) 
, Ya — M (Y2) 
Yn —M(yn) 


C'est un vecteur aléatoire normal dont les composantes, indé- 
pendantes, ont pour variances 0’. Nous aurons alors: 


MI(B—B)(B- p}1=M{(X*X)T x 
X X*Y (XX) 1 X*Y |". 


La matrice des coefficients des équations normales est symétri- 
que; par suite, | 


CHR SN 


En posant 0, = 6, =... 02, — 0, et, en tenant compte 
de l'indépendance statistique des erreurs, nous obtiendrons : 
o° 
de Fe 0) 
0 
M(YY*) = |, — Ko! (II,204) 
OUy 
On a donc: 
| MI(B—$)(B—$)"]-(X*X) "07, (11,205) 
d'où : | | 
06, = C0 COVE b, = CynOŸ (11,206) 


La matrice (X*X)"1 est appelée matrice des erreurs ou matrice de 
corrélation. | 
Du fait que la matrice de corrélation n’est pas diagonale et que, 
par conséquent, tous les coefficients de régression sont mutuellement 
liés, il est impossible de tester séparément la signification de chaque 
coefficient. C’est pourquoi les rapports 
lbs | 
tj = —— 11,207 
d Sy Vs ee ) 
ne sauraient être considérés que comme un moyen de rangement des 
facteurs. On propose ‘ici ? une-procédure d'élimination successive 
des facteurs non significatifs: le facteur correspondant à la plus 
petite valeur de #; est exclu et le calcul continue. L'élimination des 
facteurs se poursuit tant que diminue la variance résiduelle. Ce 
faisant, on améliore les propriétés d’interpolation de l’équation de 
régression ; toutefois, les coefficients obtenus sont des estimations 
biaisées des coefficients généraux qui leur correspondent. 
Quand le nombre .de facteurs est élevé, le calcul d’une régression 
multiple nécessite l’emploi de calculateurs numériques. 


Obtention des équations de régression multiple par la méthode 
de Brandon *#. Dans cette méthode, l'équation de régression est 
écrite sous la forme 


y = af (a) fa (ta) « «+ fit) + « fr (Hu), (11,208) 
où f; (x;) est une fonction quelconque de la grandeur x; 
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L'ordre dans lequel sont disposés les facteurs x, Zoe, . . ., Ze 
dans l'équation (11,208) n'est pas indifférent pour l'exactitude du 
traitement des résultats des observations: plus l'influence exercée 
sur y par le paramètre x; est grande, plus le numéro d'ordre de 
l'indice j doit être petit. La forme de la fonction jf; est choisie à 
l'aide de constructions graphiques. On commence par construire 
le champ de corrélation et une ligne de régression empirique y — x 
d’après les points de l'échantillon du système de grandeurs y, 4, x, . 

.., Æ,. On détermine ainsi un type de dépendance, 


De = 1 (ti), 


et l'on calcule par la méthode des moindres carrés les coefficients 
de cette équation de régression. On compose ensuite l'échantillon 
pour la nouvelle grandeur 


EE | 
h= (11,209) 


qui ne dépend plus de z, et est déterminée par les seuls paramètres 
Tor Las + « +, En. On peut donc écrire 
Vi = fa (ta) fa (xs) + - . fn (xx) (11,240) 
D'après les points du nouvel échantillon de valeurs y, et x., on 
construit encore une fois le champ de corrélation et une ligne de 
régression empirique caractérisant la façon dont y, dépend de z;,: 
y xa = Î2 (22). 
On calcule ses coefficients, puis l'on compose encore l'échantillon 
de la nouvelle grandeur 


D in 
hT fa (t2) fa (24) fo (@2) ? 28) 


qui ne dépend plus des deux facteurs zx, et x, et peut être déterminée 
à partir de l’équation de régression suivante: 


Ya = Afs (xs), . fr (tn). (1,212) 


Cette procédure de détermination des fonctions f3 (ts), fa (æg)s . . . 
se poursuit jusqu'à l'obtention de l'échantillon de la grandeur y; : 


; — Vh=1_ y | ; I 
PR an) fa C2) fa Go) ce fa (GR) (Lare) 
Cette grandeur ne dépend d'aucun des facteurs x, ..., æ, et. 
est déterminée par le coefficient de l'équation initiale (11,208): 
| N 
Yr — a — > Uhis 
ii 


où est l'étendue de l'échantillon. 
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Méthodes de planification des expériences 


Les méthodes de .planification des expériences permettent de 
réduire au minimum le nombre d'essais nécessaires et de mettre en 
même temps en évidence la valeur optimale de la fonction cherchée. 


Plan optimal à deux niveaux (plan 2*) #. Dans ce cas lors de la 
planification des expériences, les conditions d'essai constituent 
les valeurs d’un nombre fixé de n i ve a u x (un pour chaque facteur). 
Si l'on conduit les expériences sur deux niveaux — pour deux valeurs 
des facteurs — et si, ce faisant, l’on réalise au cours d'une expé- 
rience toutes les combinaisons possibles de X facteurs, l’organisation 
des essais selon un tel plan porte le nom d'expérience factorielle com- 
.plète (EFC), ou plan 2À. 

Les niveaux des facteurs constituent alors les frontières du 
domaine étudié selon un paramètre technologique donné. Supposons 
par exemple que l’on étudie l'influence sur la sortie de produit y 
de trois facteurs: la température 7 dans la gamme 100-200 “C, 
la pression P — 20-60 at et le temps de séjour + — 10-30 mn. 
Le niveau supérieur suivant la température est zmax — 200 °C, 
le niveau inférieur, zmax — 100 °C; 2? = 150 °C, Az, = 50 °C, où 


max min 
2 — 21 + 21 
1 2 ? 
max znin 
— #1] 


Ag = 1 
De façon générale, on a pour tout facteur z;: 
max min 
her, (1,214) 


Ar 5, (II,245) 


Le point de coordonnées (2, Zs + +» 2$) 0St dénommé cen- 
tre du plan ou, parfois, niveau fondamental: 
Az, est l'unité ouintervalle de variation sui- 
vant l'axe des z;. Nous passerons du système de coordonnées z4, 29, . … 
+. Zk À UN nouveau système Zi, Le, . . ., æ, dont les coordonnées 


sont sans dimensions. La formule de passage (c o d a ge) est 
zj — 2; 


mr J=1,2 (11,216) 


Lj — 

Dans le système de coordonnées sans dimensions, le niveau 
supérieur est égal à +-1, le niveau inférieur à —1 : les coordonnées 
du centre du plan sont nulles et coïncident avec l’origine des coor- 
données. Dans notre problème, k = 3. Le nombre W des combinai- 
sons possibles de trois facteurs sur les deux niveaux est égal à N — 
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— 2% — 28 — 8, Nous écrirons le plan d'exécution des expériences 
(matrice de planification) sous la forme du tableau 
IT-8. 


Tableau II-8 


Matrice de planification 28 


Valeurs des facteurs dans le 
système de coordonnées sans 
dimensions 


Valeurs des facteurs à l'échelle naturelle Sortie 


n° de 
l'essai 


1 100 20 10 A 1 4 2 
2 200 20 10 +4 —1 —4 6 
3 100 60 40 1 1 A 
4 200 60 10 +41 +1 —1 8 
5 100 20 30 = —1 +41 10 
6 200 20 30 +41 1 +4 18 
7 100 60 30 +1 44 +41 8 
8 200 60 30 441 +41 +4 12 


Les valeurs de la sortie y obtenues au terme de la réalisation du 
plan des expériences sont données dans la deuxième colonne du 
tableau. ‘ . 

Le plan codé présenté dans le tableau II1-8 peut être interprété 
géométriquement par un cube (fig. I1-35) dont les huit sommets sont 

E119 (49 ES points d'expérimenta 
| Nous écrirons la matrice co- 
dée de planification 23 et les ré- 
sultats d'expérience en intro- 
duisant la variable dite 
fictive: x =. 

La matrice de planification 
figurant dans le tableau I1-9 pos- 
sède les propriétés suivantes : 


N 
né À Tuli=0 uÆ)j, 
6, a 
(4-10 (1-1) u, j=0, 14,...,k%, (11,217) 
Fig. 11-35. Interprétation géométri- À nn. 
RS D let 
: j 54 0, (11,218) 
. NN | 
D'ah=N, j=0,1,...,k, (IT, 219) 
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Tableau II-9 
Matrice de planification avec variable fictive 


| +4 _1 ” _ pi 
2 +4 +4 _1 1 ". 
3 +4 _4 +4 _1 Fe 
à +1 1 +41 —1 Ua 
5 14 1 4 +4 Us 
6 sa +1 —1 +1 Ya 
7 +4 _4 +1 +4 F 
8 41 LI +1 LA Ve 


où k est le nombre de facteurs indépendants et W celui des essais dans 
la matrice de planification. 

La première propriété (équation 11,217) — l'égalité à zéro des 
produits scalaires de tous les vecteurs colonnes — s'appelle la 
propriété d'orthogonalité de la matrice de plani- 
fication. Grâce à cette propriété, les difficultés liées au calcul des 
coefficients de l'équation de régression sont fortement réduites, du 
fait que la matrice des coefficients des équations normales (X*X) 
devient diagonale et que ses éléments diagonaux sont égaux au 
nombre 4 d'essais dans ‘la matrice de planification. Les éléments 
diagonaux de la matrice inverse (X*X)"1 sont: 


1 


Cn= 7: 
Ainsi, 
bo A/N . 
B=| 4h |_(xexpixere) UN x 
A - 0 AN _ 
S roi | 
DEATTE ” 
| | D Tuyi 
| Dauer (IT,220) 


DETTE DENT 


Donc, tout coefficient b; de l'équation de régression est déter- 
miné par le produit scalaire de la colonne y par la colonne x; corres- 
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pondante, divisé par le nombre d'essais V dans la matrice de pla- 
nification : 
2 
b = D Tjiÿi. (II,221) 
i=1 
En nous servant du plan figurant dans le tableau II-8, nous cal- 
culerons d'abord les coefficients de régression de l'équation linéaire 


y — do + bits + bete + bts (11,222) 


Par exemple, pour déterminer le coefficient b, associé à z4, il faut 
calculer la somme des produits 


Ti y 

—1 2 20 
+41 6 +6 
—1 4 = 
+11 |8 +8 
_1|*1|10l | —10 
+4 18| |+18 
—1 8 —8 
+4 121 |-+12 


Ur 
2 Tuÿi = 2Ù ; 


8 
> X4iyi 20 
ep ma ren 


On obtiendra de façon analogue 
bo = 18,5, be = —0,5, b3 = +3,5. 


Si l’on considère une équation de régression plus complète, avec 
coefficients d'interaction, soit 


ÿ = bo - bis + Date + bats + biotito + bistits + 
+ Dostots + Dinstitot gs (11,225) 
alors, pour déterminer les coefficients bi, bis, boes (effets d'in- 
teraction double) et b,3 (effet d'interaction 


triple), il faut compléter la matrice (tableau I1-10) de la façon 
suivante : 
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Tableau II-10 


N X0 x1 X2 X3 x1ixa x1X3 XaX 3 X1X2X3 w 
1 44 +4 1 2 
2 —1 +1 +41 6 
3 +4 —1 +4 4 
4 —1 —1 —1 8 
5 1 —1 LA 10 
6 +41 —41 1 18 
7 —1 +1 —1 8 
8 +4 +4 +4 12 


Les effets d'interaction sont déterminés de façon analogue aux 
effets linéaires : ainsi, pour calculer le coefficient b,,, on doit faire 
les opérations suivantes: 


Tala y 

+1 2 ne. 
—1 6 —_6 
—1 4 —4 
+1 8 +8 
+1/% 10] — | +10 
—1| [18] |—18 
1 8 —8 


+ 1 12 + 12 


ESS 
à (titi): Yi= — 4, 


N 
D (ærr2)i y 
1 & 
by = 57 — = 8 — — 0,5. 


Les autres coefficients sont obtenus de façon semblable: 
big — 0,5, Does = —1,5, bises — 0,25. 


Si l’on effectue en complément des essais parallèles, on peut 
déterminer S'epr, tester la signification des coefficients de régression 
ot, s'il y a des degrés de liberté, vérifier si l'équation est adéquate 

Comme, dans l'expérience planifiée du tableau 11-6, la matrice 
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de corrélation (X*Æ) 1 est une matrice diagonale, soit 
TA/N Ç 
4/N 
(X*X)1— 


0 1/N 


les coefficients de l'équation de régression ne sont pas corrélés entre 
eux. Leur signification peut être vérifiée séparément pour chacun 
d'eux par le test de Student. L'élimination de l’ ‘équation de régres- 
sion (11,223) d'un coefficient non significatif n'aura pas de consé- 
quences sur les valeurs des autres coefficients. Les coefficients b; 
de l'échantillon sont alors ce que l’on appelle des estimations 
absolument correctes pour les coefficients généraux $; 


correspondants : 


Ce qui signifie que les valeurs des coefficients de l'équation de 
régression caractérisent la contribution de chaque facteur à la gran- 
deur y. 

Les éléments diagonaux de la matrice de corrélation sont égaux 
entre eux; les coefficients des équations (11,223) et (11,224) sont 
donc déterminés avec une précision identique, 


s,,— 1 | (11,225) 
Supposons par exemple qu'on ait fait complémentairement trois 


essais parallèles et obtenu les valeurs suivantes de y: y — 8; y, — 
y — 8,8. On en tire: 


0 = i—=1 
Te 3 ou 8,6 3 
3 2 
D (9 —50)2 
Srepr — — 2 — (0,28 ; 
Srepr — 0,55 ; 
0,55 
Sb; = 1/8 — 0,2 
Evaluons la signification des coefficients par le test de Student: 
__ lol __8,5 _ __ Jp 2,9 
Lo — Sbp = 5.5 — 42,0 by = Sp, = 5 — 12,9 
1, tel _25 1, sl 2 47,5 
Sba Sb3 


2AU 


b b 

to | 12 | = 2,5 ty = [bus — 2,5 
Sb49 b13 
b b 

3 — | 28 | — 7,5 Los = Les | = 1,25 
Sbes b123 


Pour le niveau de signification p — 0,05 et le nombre de degrés 
de liberté f — 2, la valeur tabulée du test de Student est th (f) = 4,3. 
Ainsi, les coefficients bas, Dos Dis et Dis sont non significatifs et doi- 
vent être exclus de l'équation de régression. Celle-ci prend alors 
la forme: | 


y — 8,5 + 2,57, + 3,578 — 1,5%178. (11,226) 
Vérifions par le test de Fischer que l'équation est adéquate : 
s2 
F — _ 
repr 
8 
D Gi—yi)? 
She —— 715; 
Srepr = 0,28 


l, nombre de coefficients significatifs dans l'équation de régression, 
est égal à 4. Donc, 


Feng -53. 


La valeur tabulée du critère de Fischer [23] pour p — 0,05, 
hf = 4, fa =? est 
Fh (fa Î2) = 19,3 
F << Fy (fa fo). 


Par conséquent, l’équation (11,226) décrit l'expérience de façon 
adéquate. 


d’où 


Répliques fractionnaires. Si l'équation peut être obtenue en se 
bornant à une approximation linéaire, on réduit fortement le nombre 
d'essais en utilisant ce que l’on nomme répliques frac- 
tionnaires de l'expérience factorielle complète, ou ex pé- 
rience factorielle fractionnaire (EFF). Pour 
qu'une réplique fractionnaire soit un plan orthogonal, il faut prendre 
pour réplique l’expérience factorielle complète la plus proche. Ce 
faisant, le nombre d'essais doit être supérieur à celui des coefficients 
inconnus dans l'équation de régression. Supposons qu'il nous faille 
obtenir une approximation linéaire d’une portion peu étendue de 
la surface de réponse pour trois facteurs indépendants :, 


y — bo +- Dix HE bete + bats: 
14% 211 


Tableau II-11 


N | 18 | x"! | x® | XI4XS 


1 +4 44 +41 +1 
2 +4 4 1 +4 
3 14 1 +41 —1 
4 +1 +1 —1 4 


Pour résoudre ce problème, on peut se limiter à quatre essais 
en utilisant la colonne x,r, comme plan pour x, (tableau Il-12) 
dans la planification de l’'EFC 2? du tableau II-11. 


Tableau II-12 


la) x0 Z; xz | xJ 


1 | +1 +4 +1 +41 
2 +4 Æ 4 +4 
3 +41 —4 +1 —1 
4 +1 +41 _" —1 


Un tel plan abrégé — la moitié de l'EFC 28 — porte le nom de 
semi-réplique de l'EFC 23, En usant d'une telle planification, il est 
possible d'estimer le terme constant et les trois coefficients de l’équa- 
tion de régression relatifs aux termes linéaires. 

Dans la pratique, on ne peut généralement pas postuler à priori 
la nullité des effets d'interaction; toutefois, on est souvent fondé 
‘à supposer que certains d’entre eux sont petits par rapport aux effets 
linéaires. Si les coefficients de régression correspondant aux produits 
doubles ne sont pas nuls, nous trouverons des coefficients qui sont 
des estimations mixtes pour les coefficients généraux: 


bi — Bi + Pas 
b3 + Pa + Bis (IL, 227) 
bg —> By + Boo 


où les B sont les espérances mathématiques pour les coefficients 
correspondants. | 

Ces coefficients généraux ne peuvent pas être estimés séparément 
d'après le plan, qui comporte en tout quatre essais (tableau IT-12) ; 
en effet, dans ce cas, les colonnes des termes linéaires et des produits 
doubles sont indiscernables. Si par exemple nous calculons, en 
complément aux colonnes figurant dans le tableau IT-12, une nouvelle 
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colonne pour le produit 273, nous verrons que les éléments de cette 
colonne sont égaux exactement aux éléments de la matrice x,. Ainsi, 
une diminution du nombre d'essais aboutit à l'obtention des estima- 
tions mixtes pour les coefficients. Afin de déterminer quels sont 
les coefficients généraux. qui sont estimés simultanément, il est 
commode de se servir du procédé suivant : ayant mis x, à la place de 
zyta (cf. tableau 11-11), on obtient la relation 


Lg — Lilo; (11,228) 


appelée relation de génération. Multiplions par x 
les deux membres de cette relation: 


Ti = Llolg. 
Ce faisant, nous obtiendrons à droite la colonne unité: 
Â — Lilolg. (11,229) 


Le produit (11,229) porte le nom de contraste de déter- 
mination; il permet de déterminer commodément dans quelles 
colonnes les éléments sont identiques. 

En multipliant par x, za, 2 tour à tour le contraste de détermi- 
nation, nous obtiendrons: | 


_— 2 —— 
Li = Lilolg — Lol, 
Lo = Lil (II,229a) 
La — SATAE 


Aux relations (J]1,229a) ainsi obtenues correspond le système 
d'estimations mixtes (II, 227). 

Lorsqu'on utilise une expérience factorielle fractionnaire (EFF), 
il faut avoir une idée claire de ce qu'on appelle le pouvoir de 
résolution de la réplique fractionnaire, c'est-à-dire déterminer à 
l'avance quels sont les coefficients qui, ‘constituent des estimations non 
mixtes pour les coefficients généraux correspondants. Suivant le 
problème posé, on sélectionne alors la réplique fractionnaire qui 
permet d'extraire de l'expérience le maximum d'information. 

Par exemple, dans lé problème à quatre facteurs (4 =— 4), on 
peut prendre pour relation de génération 


Lai = Tilolg (11,230) 

ou l’un quelconque des effets d'interaction double, par exemple 

Li = Lits: (11,231) 

La matrice de planification associée à la relation de généra- 
tion (II-230) est représentée dans le tableau IT-13. 


En se servant du contraste de détermination À — zitetïsTy On 
obtient alors le système suivant d'’estimations simultanées: 
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Tableau 11-13 


AS | ra | x1 | | x2 | x A 


zt 
| +1 +1 +1 +1 +1 
2 +4 —1 — +4 11 
3 +4 _4 41 +4 1 
4 44 A 4 +41 —1 
5 +4 +1 +1 —1 1 
6 +1 —1 —1 ss —1 
7 +4 41 +1 —1 +1 
5 +4 +41 —1 1 HA 

TU — Lotus bi — Ba + Pose 

La — Lilas ba Pa + Bisa 

L3 — Lilo b3 — Ps + Piou 

Ty — Lilas by Pr + Puss (11,232) 

Tale — LT, Dia —> Pia + Pau 

Liz — Loly big —> Pis + Pos 

Lily — Log Di, —+ Pas + Pos 


Dans les problèmes réels, il arrive bien plus souvent aux inter- 
actions triples d'être nulles qu'aux interactions doubles. Donc, si 
c'est surtout par leur sens physique que les problèmes nous inté- 
ressent, il faut prendre la relation de génération 


Pour .la relation de génération (11,231), la matrice de planifica- 
tion a la forme suivante (tableau 11-14): 


Tableau II-14 


+1 +4 +4 +4 +4 
2 +1 SL _1 +1 4 
3 +1 —1 +1 +4 —4 
4 44 +1 = +41 1 
5 +1 14 4 —1 +1 
6 +14 1 4 1 14 
: +4 _4 +1 —1 —4 


È 
+ 
L 
k 
L 
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Le contraste de détermination est exprimé par la relation 
1 — LiLou Le 


On obtient le système d’estimations - suivant : 


Ti — dote bi Pi + Pas 

La = diy Da —> Pa + Pa 

Lg = Lilolel, bg — By + Prog 

Ty = Lido by — Pi + Pie (11,233) 
Lilz — Lots, Dis — Pis + Posu 
Lots = Little Das —> Pos + Pisc 
Taly — Lido i ba + Pas + Pass 


Par conséquent, il est judicieux d'utiliser la réplique fractionnai- 
re dont la relation de génération est (11,231) x; = xx, si nous som- 
mes surtout intéressés par les coefficients B,3, Pos ot B34. On emploie 
généralement des répliques fractionnaires à degré de fractionnement 
plus élevé (répliques 1/4, répliques 1/8, etc.). Une réplique fraction- 
naire dans laquelle p effets linéaires sont égaux aux effets d’interac- 
tion est désignée par 2*?, 

Ainsi donc, les plans optimaux à deux niveaux 2° et 2*-P pré- 
sentent les avantages suivants: ces plans sont orthogonaux, et par 
suite les calculs sont simples ; tous les coefficients sont déterminés 
indépendamment l’un de l’autre: chaque coefficient est calculé 
d'après les résultats de tous les N essais; tous les coefficients de 
régression sont déterminés avec une variance identique et minimale. 
Il faut aussi noter que les plans linéaires 2*'et 25? possèdent la 
propriété de rotatabilité. Vu l'absence de corrélation entre 
les coefficients, on a d’après la loi d’addition des variances, dans 
le cas d’une équation linéaire, pour k facteurs *#: 


5 = Shot TESb4 +... + TRS, . (11,234) 


CH | nr 
= (Hits ta) (+07): (11,235) 


k 


p= 2 x, 


J=1 


où p? est le carré du rayon d’une sphère dans l’espace à k dimen- 
sions. 

On peut prendre la quantité inverse de s comme mesure de l’in- 
formation contenue dans l'équation de régression. 

D'après (11,235), la quantité d'information décroît proportionnel- 
lement au rayon p° de la sphère et de façon identique pour tous les 
points équidistants. Une planification possédant cette propriété 
est appelée planification rotatable. 
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Optimisation par la méthode de la plus grande pente suivant la 
surface de réponse. Le problème de l'optimisation se pose ainsi: 
on doit déterminer les coordonnées (xo9Pt, opt, . .., xopt) du point 
extrémal de la surface de réponse y = f (xs, +, . . ., 4) (fig. II-36). 
Construisons pour le cas k — 2 les sections y — const formant les 
contours de la surface de réponse (fig. I1-37). En général, dans une 
expérience traditionnelle, on fixe l’un des facteurs, x, par exemple, 


22 
L 
C4 
Ce 
R és 
dy 
M TN 
Ms 4 
DE RONTEES = É rot 
opt TUp 
£ (DRE) 5 
Fig. II-36. Surface de réponse pour Fig. 11-37. Courbes de niveau d’u- 
K = 2 ne surface de réponse pour K = 2 


et l’on se déplace à partir d’un point Z dans la direction de l'axe x. 
Les coordonnées du point L sont connues d’après des essais préala- 
bles. Le déplacement suivant x, se poursuit tant que y n’a pas cessé 
de croître (fig. 11-37). Au point où le résultat est le meilleur (M), 
on fixe la valeur x, et l’on commence à se déplacer dans la direction 
de l'axe x,. Au point W, on fixe de nouveau x, et l’on recommence 
à se mouvoir selon la variable x,, et ainsi de suite. Il est évident que 
le chemin qui mène vers l’extremum par la ligne brisée LMNR... 
n'est pas le plus court. On sait que le déplacement par le chemin 
le plus bref, le plus rapide est celui qui suit le gradient perpendicu- 
lairement aux lignes y — const (il est indiqué par des pointillés sur 
la fig. 11-37). Si la surface de réponse est décrite dans le cas général 


par y = f(x, To, . . ., tx), le grädient de cette fonction est 
ôf +, ôf > ôf > 
gradf= ++ +R, (11,236) 


+ —> — 
où ë, j, ..., k sont les vecteurs unités dans la direction des axes 
de coordonnées. | 

On suppose que la fonction f est continue, univoque et sans points 
singuliers. 

Box et Wilson *# ont proposé une méthode de déplacement par 
« pas» sur la surface de réponse. On fait une expérience dans le 
voisinage 1lu point ZL pour décrire localement cette surface par une 
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équation de régression linéaire : 
y = do + bits + bite. 


On se déplace ensuite sur la surface de réponse dans la direction 
du gradient de l'approximation linéaire :! 
y ôy 
ne bis Es = bo. 


{ 


0x1 U 


Lorsqu'on mène les essais, la grandeur du pas doit être propor- 
tionnelle au produit du coefficient b; par l'intervalle de variation, 
soit b,Az;. Si une seule approximation linéaire ne suffit pas, on 
fait une nouvelle série d'essais avec pour centre le point qui corres- 
pond à la plus grande valeur de y, et l’on trouve la nouvelle direc- 
tion de déplacement sur la surface de réponse. Ce processus se pour- 
uit pas à pas jusqu'à ce qu'on parvienne au domaine voisin de- 
l'extremum, ou domaine «presque stationnaire». 


Description du domaine « presque stationnaîre» . Dans ce domai- 
ne, les effets d'interaction et les effets quadratiques deviennent 
significatifs. On peut établir la proximité du « domaine presque 
stationnaire» en faisant des essais complémentaires au centre du 
plan (x; — 0, x2 = 0, ..., x, — 0) et en calculant la valeur de la 
moyenne y°; celle-ci est une estimation du terme constant de l’équa- 
tion de régression théorique y°—- fs, tandis que le b,, calculé 
dans l'expérience factorielle selon la formule 


N 
DE 
res 


= pm 


est une estimation simultanée pour le terme constant et la somme 
des termes quadratiques, a 


k 
bo Bo+ 2 Bu 


si l'équation de régression théorique est un polynôme du second 
degré, Par suite, la différence 


k 
Do — Yo + 2 By; (11,237) 


peut jusqu'à un certain point servir de mesure de la courbure de 
la surface. 

Le domaine presque stationnaire est décrit par des équations non 
linéaires. 

À l'heure actuelle, les seuls plans qui soient suffisamment au 
point sont ceux élaborés pour des polynômes du second degré. Par 
ailleurs, les surfaces du second ordre se prêtent facilement à la 
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systématisation. Pour qu'une surface de réponse soit décrite par des 
polynômes du second degré, il faut que dans les plans les facteurs 
indépendants prennent au moins trois valeurs différentes. 

Une expérience factorielle complète 3* comporte un trop grand 
nombre d'essais: 


k.......,.,. 3 4 ) 
ke... «21 81 243 


Il est possible de réduire le nombre d'essais si l’on se sert des 
plans dits de composition, ou plans séquen- 
tiels, proposés par Box et Wilson *®, Le « noyau» de ces plans 
est constitué par une EFC 2* pour 4 << 5 ou une réplique fractionnai- 
re de celle-ci pour k => 5. Si l'équation linéaire de régression s'est 
avérée inadéquate, il faut: 

1) ajouter 24 points répartis « on étoile» sur les axes de coordon- 
nées de l’espace factoriel : (a, 0, ..., 0), (0, +, 0, ..., 0), . 


, (0, 0, ..., O0, a), où «, 
| distance du centre du plan à 
7 un point de l'«étoile», est le 


bras de l’« étoile» ; 

2) augmenter le nombre ” 
des expériences au centre du 
plan. 

Pour # facteurs, le nombre 
total d'essais dans la matrice 
du plan de composition sera: 


N=L2ktin  k<5; 


N=2%-1+2k4n0 k> 5. 
Fig. 11-38. Construction du plan de | 
composition pour K = 2 (IT,238) 


Voyons la construction des 
plans de composition sur l'exemple À — 2 (fig. I[1-38). Les points 
4, 2, 3, 4 constituent l'EFC 22? et les points 5, 6, 7, 8, les points 
« en étoile», de coordonnées (+a, 0) et (0, Ha); les coordonnées 
des n9 essais au centre du plan sont nulles (0, O). 

La valeur du bras de l'étoile & et le nombre d'essais 9 au centre 
du plan dépendent du plan qui a été choisi. 


Plans orthogonaux du second ordre. Les plans de composition se 
ramènent aisément à un choix du bras de l'étoile & par orthogonalisa- 
tion. Aucune contrainte n’est imposée, ce faisant, au nombre d'essais 
no au centre du plan. On prend alors habituellement nr, égal 
à un. 

Considérons la matrice du plan de composition pour #4 — 2 
{fig. [I-38) en posant n9 — 1 (tableau II-15): 
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Tahleau II-15 


4 +41 +1 +1 +1 +1 +1 
2 +1 +1 —1 —1 A +1 
3 +1 —4 _ +1 +4 nm 
4 +1 —1 +41 —{ +-1 +1 
5 +1 + 0 () a? 0 
6 +1 4 0 0 œ? 0 
7 1 0 a 0 () a? 
8 +4 0 — 0 0 a? 
9 +1 4) 0 0 0 0 


Sous sa forme générale, cette matrice n’est pas orthogonale, car 
N 
2 Tori} D 0, 
à (11,239) 
2 Titi 7 0. 


Réduisons la matrice donnée (tableau 11-15) à une forme ortho- 
gonale. Pour cela, nous transformerons les variables quadratiques : 


N 
D  — 
VS TT = 2} — x1. (11,240) 
Alors, 
N N 
D 'auti= D, xi—Na=0, (11,241) 
j=1 i=1 
N 
D rhœu ve 0. (11,242) 
i=1 


Pour rendre la matrice de planification entièrement orthogonale, on 
choisit la grandeur & du bras de l'étoile d’après la condition de 
nullité du terme non diagonal de la matrice de corrélation (X*X)-1. 
Le tableau I1-16 donne les valeurs de & pour différents nombres de 
facteurs *. | 

Pour Æ — 2, une matrice orthogonale du second ordre a la forme 
du tableau II-17. | 

En vertu de l'orthogonalité de la matrice de planification, les 
coefficients de régression sont tous‘déterminés indépendamment l’un 
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Tableau TT-16 


Nombre k de facteurs indépendants 


Noyau du plan 23 25 24 251 
Ts —=Litot3té 
œ 1,00 1,215 1,414 1,547 


Tableau 11-17 


© OO à Où Or À À NN > 


= — (II,243) 
DE 


{=1 
et les variances des coefficients sont: 


] 
h,= RE . (1,244) 


Di 


Au terme des calculs effectués sur la matrice à colonnes trans- 
formées, on obtiendra pour les effets quadratiques une équation de 
la forme : 


y— bi + bars + bete + .., + Date + biatito +... + bn-paTr1Tr + 


+ bas (a — 22) + 4e ban (th — dË). (11,245) 
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Pour passer à l'écriture habituelle, on détermine b, selon la 
formule 


bob; —buyrè—. . —bint (11,246) 
ul on l'estime avec une variance égale à 
bo = 59: + (Mi) bu + + (mx) 58. (1,247) 


Connaissant la variance de reproductibilité, on teste La significa- 
tion des coefficients et l'adéquation de l'équation 


y em bp bit bat + .. + batx + batita + 
+. +bammta-ntr Hburi +. : +bari, 


qui est vérifiée par le test de Fischer en formant le rapport des 
variances À = sfés/Siepr. L'équation est adéquate si le rapport F 
ainsi obtenu est inférieur à celui qui est tabulé pour le niveau de 
signification p (égal en général à 0,05) et pour les nombres de degrés 
de liberté f, et f, de la variance résiduelle et de la variance de repro- 
ductibilité : 

F< Fp (fi fo), 


où jf, = N — L est le nombre de degrés de liberté de la variance 
résiduelle ; f,, celui de la variance de reproductibilité ; VW, le nombre 
d'essais dans la matrice de planification; ?, le nombre de coefficients 
dans une équation de régression du second degré. 

Pour X facteurs, 


Lm(h+ 1) +R Cm (+) +R +orgr (LS) 
où CÈ est le nombre de combinaisons de k facteurs 2 à 2, égal au 
nombre des effets d'interaction double dans l'équation (11,245). 

La signification des coefficients est vérifiée par le test de Student 
lt; = bise, Un coefficient est significatif si £; => ép0,08 (fa)s OÙ 
fs est le nombre de degrés de liberté de la variance de reproductibi- 
ité. 

Les coefficients d’une équation de régression obtenue à l'aide 
de plans orthogonaux du second ordre sont déterminés avec des 
précisions différentes [cf. (I1,244)], alors que les plans orthogonaux 
du premier ordre assurent aux coefficients une précision identique. 


Plans rotatables du second ordre. Un plan orthogonal du second 
ordre ne possède pas la propriété de rotatabilité; par suite, les 
erreurs dans la détermination de y peuvent être moindres aux points 
d'expérience de la surface de réponse qu'aux points obtenus par le 
calcul d'après l'équation de régression. 

Box et Hunter % ont proposé une planification rotatable du 
deuxième ordre. Pour que le plan de composition soit rotatable, 
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on choisit la valeur & du bras de l'étoile à partir des conditions 
a = DANS = JR-1)/4 
Le nombrè n#, des points au centre du plan est augmenté afin de 


rendre non dégénérée la matrice X*X. Le tableau 11-18 donne les 
valeurs de & et r, pour difiérents nombres k de facteurs indépendants. 


Tableau 11-18 


Nombre de facteurs indépendants 


«noyau» du plan 2? 25 24 25 | 25-11 28 | 26-11 27 | 27-i 
œ 1,414] 1,682] 2,00 | 2,378 | 2,00 | 2,828 | 2,378 | 3,333| 2,828 
no À 6 7 10 6 45 9 21 14 


Pour # = 2, la matrice de plänification rotatable du 2ème ordre 
est reproduite ci-dessous (tableau II-19). 


Tableau IT:19 


N | x | X: | Xe X1X9 xÀ z1 
1 +4 +4 +4 +4 +1 | 4 
2 +1 +1 1 1 | +1 | 4 
3 44 _1 _1 +4 +4 +4 
4 +4 4 44 4 +1 | 4 
5 +4 44,414 0 0 2 0 
6 +i —1,414 0 0 - 2 (1 
7 +1 0 1,414 0 ‘0 2 
8 —-1 0 —1,414 0 0 2 
: +4 0 0 0 0 0 
40 +1 0 0 0 0 ü 
11 +1 0 0 (9 0 0 
13 +4 0 0 0 0 0 


La matrice de planification rotatable du deuxième ordre n'est. 
pas orthogonale, car 


2 
Tnth 0, 


2 3 | 
Lhitui Æ 0. 


N 
2 
i=i 
N 
2 
ii 


Les coefficients b,; sont corrélés entre eux ainsi qu'avec le terme 
constant Do Par suite, pour déterminer les coefficients de l'équation 
de régression, il faut résoudre le système d'équations normales en 
inversant la matrice X*X : 


B=(X*X)1XY: 


2 2 
Sb by — CjjSrepr: 


(II,249) 


où cy; est l'élément diagonal correspondant de la matrice de corréla- 
tion (X*X)?. 

Compte tenu du caractère spécifique de la matrice X*X en 
planification rotatable, on peut, en résolvant l'équation matricielle 
(11-249), obtenir également les formules générales permettant de 
calculer les coefficients de l'équation de régression et leurs variances :. 


k 
= [2442 (07-210 S Gin], (1,250) 
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ce 
by = (ju), (11,251) 
kR 
A Fe sé 
bis = ge | C2 IG +2) AH] (jy) + CE (1) D (ji) — 2MC (0) |, 
j=1 
. (I,252} 
bij = Nu (ujy), (11,253) 
= IH (1,254) 
Des. (11,255) 
Al(k+ 1) A4 —(k—1)] C2 | 
CR AUD EE qe, (11,256) 
= 7 er (11,257) 


Ici, 


N N 
(Oy) — 2 ToiYi; (juy) — 2 TjiluiYi 


N 


(jy) >= 2 Zi “pr à chiyr, 
| 
= — A GER: 
> æ; 
1—1 ; 
Nk > np? 
RER DRE (11,258) 


(k +2) (Z nip:)? 


LT 
“ 
vite 


£ 


où s est le nombre de sphères circonscrites autour du centre du plan, 
9 le rayon d’une sphère, »r le nombre des points situés sur la sphère 
de rayon p, W le nombre total de points dans le plan rotatable: 


8 


ÿ nm =N. 


i=1 


Lorsqu'on utilisé des plans rotatables du deuxième ordre, il 
n'est plus nécessaire de mener un complément des essais parallèles 
pour estimer la variance de reproductibilité. Celle-ci est déterminée 
par les essais au centre du plan. À ce propos, pour vérifier si l’équa- 
tion obtenue d'après un plan rotatable du deuxième ordre est adé- 
quate, on procède de la façon suivante. 

On cherche la somme des carrés résiduelle, 


N 
Sy == 2 (y: — y), 
avec le nombre de degrés de liberté 


jaN- ane 


D'après les essais au centre du plan, on détermine la somme des 
carrés de reproductibilité 


. : 
S2 = 2 (Yo: — ÿo)?, 
avec le nombre de degrés de liberté 
fa = lo — 1. 


On cherche ensuite la somme des carrés caractérisant la non- 
adéquation, 
Sg = 93 — So 


dont le nombre de degrés de liberté est égal à 
fo= ff N I OTO L(n, —4) 


On vérifie l'adéquation par le test en F, 


—Sslis. 
| …_ Solfa 
L'équation est adéquate si 


F< Fp=0,05 (fs fa). 


La signification des coefficients est vérifiée par le test de Student. 
Si l’un des effets quadratiques s'avère non significatif, il faut après 
l'avoir exclu recalculer les coefficients de l’équation de régression. 


Etude de la surface de réponse. L’équation de régression du second 
degré qui décrit de façon adéquate le domaine « presque stationnai- 
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re» est étudiée dans le but de déterminer les coordonnées de l'opti- 
mum. Pour ce faire, on passe généralement du polynôme du second 
degré obtenu d'après les résultats des essais à une équation stan- 
dard, canonique *#, 

Considérons l'équation de régression à deux facteurs indépen- 
dants: 


ÿ = Do + bits + bata + bintita ++ bit + bond. (11,259) 
Sous forme canonique, cette équation devient: 
y — Yo = BisX3+ BooX, (11,260) 


où y, est la valeur du résultat au point S. 


La transformation de l'équation (11,259) en l'équation sous forme 
canonique (11,260) s’accomplit en deux étapes: par translation de 
l'origine .des coordonnées au point S,.on s’affranchit des termes 


Fig. 11-39. Surfaces de réponse pour les équations de type canonique 


linéaires; par rotation d’un certain angle des axes de coordonnées, 
on s’affranchit de l'effet d’intéraction. Les surfaces de réponse sont 
systématisées d'après la forme des équations canoniques: 

1. Si Bu et B,, ont le même signe, la surface de réponse est un 
paraboloïde elliptique. Les sections de cette surface par les plans 


y — const sont des ellipses (fig. [I-39, a). Le centre S de la figure 
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est un maximum si PB: et B,, sont négatifs, un minimum s'ils sant. 
positifs. | 

2. Si By: et PB, ont des signes différents, la surface de réponse 
est un paraboloïde hyperbolique (« selle»). Les sections de cette 
surface sont des hyperboles (fig. I1-39, b); le point S est un minimax. 

3. Si l’un des coefficients est nul, soit B,, — 0, la surface de 
réponse a une arête stationnaire (cf. fig. 1-39, c); on assiste alors 
à un étirement indéfini de la surface. 

4, Si l’un des coefficients (B..) est nul et le centre est rejeté 
à l'infini, alors, en translatant l’origine des coordonnées en tel ou 
tel point choisi de façon convenable dans le voisinage du centre du. 
plan, on obtient l'équation d'une parabole (fig. 11-39, d): 
ZoÀ 60 % y — Yys = BuÂi + BX2. 

Pour rechercher l’'extremum 
en cas de minimax ou de crois- 
sance en hauteur, on se sert des 


méthodes de programmation non 
linéaire. 


Méthode simpliciale de plani- 
fication d’une expérience et d'op- 
timisation. De travaux #!-#5 sont. 
apparus il y a relativement peu 
de temps, dans lesquels on pro- 
pose d'utiliser au stade de l’as- 
cension la méthode simpliciale de 
planification des expériences (plan 
du simplexe). Au début de l’as- 
cension, on planifie la série d’es- 
sais initiale de telle façon que 
les points correspondant aux con- 
ditions de réalisation de ces es- 
sais forment un simplexe régu- 
lier dans un espace factoriel à. 
plusieurs dimensions. On entend 
par simplexe régu- 
lier un ensemble de k +1 
points équidistants l’unde l’autre 
dans l’espace à k dimensions. 
Dans l’espace à une dimension, 
un simplexe est un segment de 
droite. Pour deux facteurs, un 
simplexe est constitué par ur 
| triangle équilatéral, -pour trois 
Fig. 11-40. Schéma du déplacement facteurs, une pyramide triangu- 


vers le domaine de l’optimum: laire régulière (tétraèdre régu- 
a — ligne de plus grande pente: b — mé- . 
thode du simplexe lier), etc. 
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Après avoir mené la première série d'essais, on met en évidence 
le point (essai) correspondant aux conditions pour lesquelles on 
obtient les moins bons résultats. Ce point est remplacé par un nou- 
veau point, qui en est l’« image par réflexion» relativement à la 
face opposée du simplexe (on appelle face d'un simplexe à k di- 
mensions un ensemble de k points de ce simplexe). Ce dernier point 
forme avec les points restants un nouveau simplexe régulier, dont 
le centre de gravité est décalé par rapport au centre de gravité précé- 
dent dans la direction du point le plus mauvais — centre de gravité 
des autres points. Dans le cas général, cette direction n’est pas 
Ja plus rapide, mais elle est orientée dans le sens d’un relèvement 
de la qualité du processus. 

Une fois réalisé l'essai au point supplémentaire, on recommence 
la confrontation des résultats et l’on met en évidence le point le 
plus mauvais, lequel est remplacé par son « image par réflexion», 
et ainsi de suite. Cette procédure d’ascension par pas avec rejet succes- 
sif des points les plus mauvais est poursuivie jusqu'à ce que l’on 
ait atteint le domaine « presque stationnaire». 

La fig. (11-40) montre les représentations géométriques de la 
méthode habituelle de plus grande pente (a) et de la méthode du 
simplexe (b), dont la trajectoire est une ligne brisée oscillant autour 
de la ligne de plus grande pente. Il convient de remarquer que bien 
que ce chemin soit en zigzag, le nombre total d'essais nécessaire pour 
atteindre le domaine de l’optimum peut être assez petit ; en effet, ce 
n'est qu'au commencement qu'il faut faire k + { essais; ensuite, 
chaque pas s'accompagne de l'exécution d’un seul essai supplé- 
mentaire, dont les conditions sont choisies en se fondant sur l’ana- 
lyse des résultats précédents. 

Si l’on répartit les variables sans dimensions conformément à la 
matrice 


æi Lo ... jo... Lh-1 | 

— T4 Lo T ; Lh1 Th 

O0 — 2%o 1 2 Lh-3 VA 
X=| 6 0 -#, 2. al (UL261) 

| . . 
nr: 0 O  —(k—1)m. rn 
où 

_ | 


alors, on peut démontrer que les points de cette matrice forment un 
simplexe régulier à # dimensions dont le centre est situé à l'origine 
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des coordonnées et dont le côté est égal à un. La hauteur de ce sim- 
plexe (distance d’un sommet à la face opposée) est 


D 11,263 
RV2TES 


Pour # facteurs indépendants, le nombre d'essais dans la matrice 
du simplexe est égal à N = k + 1. Les plans du simplexe se rangent 
dans la catégorie des plans dits saturés, dans lesquels le nombre des 
essais est égal à célui des coefficients de l'équation de régression. 

Dans la matrice précédente, on a les relations 


0 jÆ 1, }, l=1, 2, …. k, 
{mi 


mais la condition À zh = N n'est pas vérifiée. 
Quel que soit j, la somme ÿ x, pour la jème colonne, est 
égale à: D 
. 1 2 1 
2 2h] Gr n +] o+n 0: (11,264) 
Par suite, pour un plan du simplexe, la matrice de corrélation 


(X*X) 1 a la forme 
A/N 07 
| | 
| 


[ES 


(X*X)1— (II,265) 


Û 2 


et les coefficients de régression sont déterminés d’après les formules 


Su N 
b= p bj=2 TjiYi = 1, 2, c.. ke 


i=1 


Les plans du simplexe, qui sont des plans rotatables, ont pour 
principal défaut l'absence de ce que l’on appelle la d-optima- 
lité. Il s'agit de la propriété que possèdent les plans dont le déter- 
minant de la matrice de corrélation | (X*X) *| est de valeur mini- 
male pour un nombre d'essais V donné. 
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Dans les plans orthogonaux, la variance des coefficients se 
trouve par la formule 


Pour un plan du simplexe, 


| 4 | 
S, — FE — 2Srepre (11,266) 


Pour un plan optimal à deux niveaux, 


a S'epr 
by NN . 

De la sorte, la variance des coefficients dans les plans +1 est 
moindre que dans de cas d’un plan du simplexe. 

Il'n’est possible de construire des plans saturés du type +1 
que pour un nombre de facteurs égal à 4! — 1, où Z est un entier 
positif. Pour 4 — 3, 7, 15, 31, par exemple, on obtiendra ainsi 
des répliques fractionnaires d’une expérience factorielle complète. 

Pour utiliser dans la pratique la matrice du simplexe, on calcule 
à l'avance les valeurs numériques de ses éléments: 


0,5 0,289 0,204 0,158 0,129 0,109 
—0,5 0,289 0,204 0,158 0,129 0,109 
O —0,578 0,304 0,158 0,129 0,109 


X — 0 0 —0,612 0,158 0,129 0,109 | (11,267) 
0 0 0 —0,632 0,129 0,109 | 
0 0 0 0 —0,645 0,109 
0 0 0 (à () —0,655 


Pour # facteurs, le plan d'expérience sous forme adimensionnée 
se compose de k: colonnes de la matrice X et de k + 1 lignes. Une 
fois réalisé le simplexe initial, on analyse les résultats afin de mettre 
en évidence le point le plus mauvais, puis, en-formant le « reflet» 
de ce point par rapport au centre de la face opposée du simplexe, 
on trouve les conditions d'exécution du nouvel essai à effectuer en 
‘ échange de l'essai éliminé. Ces conditions au point image peuvent 
être trouvées de la façon suivante: 


a+ = 229 — x, | (I1,268) 


où 29 est la jme coordonnée du point le plus mauvais, 2$#2 la 
jème coordonnée du nouveau point obtenu par reflexion, 29 la jème 
coordonnée du centre de la face opposée: 


.— J , 
cp EE. il. (11,269) 
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Il est possible de construire un simplexe à À + 1 dimensions en 
introduisant un seul nouveau point pour compléter le simplexe 
initial à dimensions. Cette procédure est nécessaire quand on 
a considéré le processus étudié comme dépendant de k facteurs alors 
qu’il dépend encore d'un (4 + 1)ÿme facteur. La valeur de ce (RD 
facteur, pour une raison ou pour une autre, n'avait pas varié dans 
l'expérience. Dans ce cas, tous les points du simplexe à k dimen- 
sions représentent en réalité des points de l’espace à k + À dimen- 
sions situés dans l'hyperplan x%,+, — d, où d est la valeur fixée 

u (k + 1)ème facteur sous forme adimensionnée. [l s'ensuit des 
relations géométriques que pour construire un simplexe de. dimen- 
sion 4 + 1 à partir du simplexe à À dimensions, il faut trouver le 
centre de gravité de ce dernier simplexe dans l’espace à À + 1 dimen- 
sions et mener par ce point la perpendiculaire à l'hyperplan où 
se trouvent les points du simplexe à À dimensions. Si l’on porte sur 
cette perpendiculaire un segment de longueur h;,4, (hauteur. du 
simplexe à k + 1 dimensions), on obtient un point qui forme avec 
les points initiaux le simplexe à # + 1 dimensions. Les coordonnées 
de ce nouveau point sont af ; 2; ... 29: ... af; d + hy4,, 
où x;° est la jè"me coordonnée du centre du simplexe initial. 

Dans la méthode factorielle ordinaire, l’adjonction d’un nouveau 
paramètre rend nécessaire de doubler le nombre des essais. Notons 
encore d’autres avantages de la méthode du simplexe: au contraire 
de la méthode de plus grande pente d’après Box et Wilson, cette 
méthode n’impose pas de contraintes sur l'approximation par un 
hyperplan de la surface de réponse ; la précision des essais peut être 
moindre, puisqu'un classement incorrect des résultats ne fait que 
rallonger le chemin vers l'optimum; en outre, la méthode simpli- 
ciale permet de considérer en même temps plusieurs paramètres 
d'optimisation. 


Plan d'évolution d'une expérience. Dans les conditions de pro- 
duction à grande échelle, en atelier ou à l’usine,' la planification 
d'une expérience est effectuée à l'aide dune méthode proposée 
par Box % et dite du plan d'évolution (EVOP) Cette 
dénomination a été donnée par analogie avec l’évolution biologique, 
parce que cette méthode utilise de petites variations des paramètres 
indépendants, en conditions de production, de la même façon que 
les mutations dans le processus de la sélection naturelle. 

Du point de vue cybernétique, la méthode du plan d'évolution 
apparaît comme une commande à action en retour 
technologique. Elle ramène le problème de recherche de’ 
la solution optimale à la discrimination d’une petite variation du 
sighal utile y sur un important champ de bruit. 

Le processus de production étudié est divisé en différentes 
« phases» composées de plusieurs « cycles » réitératifs. On réalise 
à chaque cycle un certain nombre d'essais avec le même ensemble 
de niveaux pour les variables indépendantes (fig. 11-41). Ces essais 
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constituent une expérience factorielle complète ou forment une 
réplique fractionnaire. Après l’accomplissement de chaque phase, 
on procède au traitement des résultats d'observation et l’on prend 
une décision relativement aux conditions dans lesquelles se dérou- 
lera le processus de production dans la phase suivante. Le nombre 
n de cycles est choisi de façon à pouvoir distinguer de faibles signaux 
sur fond fluctuant. On utilise pour cela la méthode habituelle 


xt Le 
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& & 
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ê 
& C Nouvell es 
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Fig. 11-41. Représentation graphique d'un plan d'évolution (les trois premiers 
” graphes montrent les résultats des essais dans la première phase): 


a — sortie de produit en % ; b — productivité journalière; ec — coût de l’unité de produit ; 
d — planitication de la deuxième phase 


d’accumulation des résultats des mesures, fondée sur le fait que 


l'erreur sur la moyenne de nr observations indépendantes est V/n 
fois moindre que l'erreur sur une mesure isolée. 

La fig. 11-41 illustre la méthode du plan d'évolution dans un 
cas où l’on a fait varier deux variables dans le processus chimique : 
la température £{ de la réaction et la vitesse V de l’amenée de subs- 
tance. Trois paramètres d'optimisation y ont été étudiés en même 
temps: la sortie de produit À, la productivité B et le coût C. 

Chaque cycle était constitué par une expérience factorielle 
complète 22? avec un point central. Les fig. [I-41,a à II-41,c donnent 
les valeurs des paramètres d'optimisation obtenues dans la première 
phase qui se composait de quatre cycles. La fig. Il-41,a représente 
la variation de la sortie de produit À avec t et V; la fig. II-41,b — 
la variation de la productivité B avec £ et V; la fig. II-41,c — la 
variation du coût du produit € avec £ et V. Il a été montré que les 
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conditions optimales pour le coût (£ — 30 °C; V = 3,6) ne corres- 
pondaient pas aux conditions optimales pour la sortie de produit 
(t — 20°C; V = 3,6). 

La fig. [1-41 ,d reproduit le passage à la planification de la deuxiè- 
me phase, où l’on prend pour point nul le point de la première phase 
qui a correspondu aux conditions optimales selon l'indice de coût C. 
‘ On adopte habituellement comme point nul le point le plus favorable 
de la phase précédente. _ | 

Après l’accomplissement de chaque phase, l’expérimentateur 
peut prendre l’une des décisions suivantes: 1) changer de point 
nul et, par conséquent, décaler toute l’expérience; 2) modifier 
l'intervalle de variation des variables ; 3) changer de variables indé- 
pendantes : laisser les anciennes variables au niveau optimal choisi 
et commencer à faire varier de nouvelles variables. 

Le rôle d'estimation pour la proximité de l'optimum, ou de 
mesure de la courbure de la surface de réponse; peut être assumé 
par la « variation de la moyenne», calculée comme la différence 
entre la moyenne globale sur toutes les observations et la valeur y 
obtenue au point nul: 


Vi y2t us + yat Yo 7. __ Hit Vat Us + ya — 4yo 
5 5 ù 


Si la « variation de la moyenne» est une grandeur positive, les 
expériences sont menées dans le. voisinage d'un minimum, en une 
partie concave de la surface de: réponse. Si elle est négative, la 
recherche s'effectue dans le voisinage d'un maximum, en une partie 
convexe de cette ‘surface. 

Dans l'exemple considéré (cf. fig. IA), la « variation de la 
moyenne» s'est avérée non significative pour tous les paramètres 
d'optimisation, ce qui montre que les recherches ont été faites 
loin de l’'extremum. 

Plusieurs travaux %5-37 ont été consacrés à l’emploi de la méthode 
du plan d'évolution en chimie et en technologie chimique. 


Exemple 11-13. On a à déterminer le mode de dépendance de la solubilité 
duthiosulfate de sodium (y) en fonction de la température (x). L’étendue de 
L Rae est N — 9. Les données expérimentales sont fournies dans le ta- 

eau j 


Tableau II-20 


z (°C) 10 20 30 | 40 80: 
37,0 | 41,2 | 46,1 | 50,0 | 52,0 | 56,3 | 64,3 | 69,9 


Solution. L'équation de régression est cherchée sous la forme 


Nous déterminerons les coefficients b, et b, respectivement d'après les for- 
mules (11,154) et (11,155). Pour cela, nous présenterons les données expérimen- 
tales et les résultats du calcul sous la forme du tableau II-21: 


Tableau I1-21 


xXy | vi 


1 0 33,9 0 0 4 122,25 33,9 4122,25 
2 10 87,0 100 370 1 369,00 47,0 2 209,00 
6) 20 41,2 400 824 1 697,44 61,2 3 745,44 
& 30 46,1 900 1 383 2 125,21 76,1 9 791,24 
D 40 50,0 4 000 2 000 2 500,00 90,0 8 100,00 
6 00 92,8 2 500 2 645 2 798,1 102,9 | L10 588,41 
7 . 60 56,8 3 600 3 408 3 226,24 116,8 13 642,24 
8 70 64,3 4 900 & 501 4 134,49 134,3 18 036,49 
9 


80 69,9 6 400 D 992 4 886,01 149,9 | 22470,01 


20400 | 20723 | 23859,05 85 705,05 


> | 800 | 451,7 


Les deux dernières colonnes du tableau 11-21 ne sont utilisées que pour véri- 
fier les calculs selon la formule: | 


N N N N 
2 (Gityi= > +2 2 riyit DV}. 
i— , — 1—1 


Dans le cas traité, on a 87705,05 — 20 400 + 2.20 723 + 23 859,05; les 
calculs ont donc été effectués correctement. | | 
Les sommes obtenues dans le tableau précédent servent à déterminer les 
coefficients b, et b:: 5 
9.20 723—- 360.451 ,7 


= — 520 400-860 044: 
et 0 RE 32,6. 


a RS déterminerons le coefficient de corrélation de sondage par la formule 


: / _9:20400—3602 j 0 
PA N 523 850,05 2807 014 1609 — 0%. 


La valeur de ce coefficient est très proche de.un; par conséquent, la dépen- 
dance entre z et y est| pratiquement linéaire et a La forme: | 


y — 32,6 + 0,44 x. 


Exemple 11-14%. On a à déterminer le mode de dépendance du degré d’extrac- 
tion d'acide sulfurique y à partir de solutions d’atiaque .en fonction des fac- 
teurs suivants: z:, concentration en H,S0, dans la solution initiale: x, con- 
centration en sulfate ferreux ; x:, rapport volumique alcool-acide. Le matériel 
statistique initial est fourni par un échantillon d’une étendue N de‘105 mesures, 
obtenu par expérience passive. 
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P, Kg Cm? 


S 
4/04 D 


‘11-42. Champ de corrélation de l’exemple II-45. 


Fig. 


Solution. On sait de par des essais préalables que la dépendance entre 
le degré d'extraction d'acide sulfurique et Les facteurs choisis comporte un carac- 
tère linéaire. De ce fait, on cherche cette dépendance sous la forme d’une équa- 
tion de régression linéaire, | 


y = bo + bits + Dos + bata, 
par la méthode de corrélation multiple. Les résultats de l'expérience sont tous 


transcrits en échelle standard selon les formules (11,178). On calcule ensuite par 
{11,180} les coefficients de corrélation de sondage: | 


TD = 01212, re xo = — 0,417, 
1%, 0,043, y — 0,128, 
res — 0,903, Tex — 0,046. 


Les valeurs obtenues pour ces coefficients sont portées dans le système 
d'équations (11,184). On obtiendra finalement : 
ay — 0,417 a — 0,128 ag —= 0,212 
—0,417 a + a2 + 0,046 az — 0,043 | (a) 
—0,128 a; + 0,046 a2 + as = 0,903 | 
La résolution du système (a) donne: a — 0,397; a = 0,166; as = 0,903; 
en échelle standard, l’équation de régression sera : 


y0—0,39729 + 0,16679 + 0,903. 


Nous passerons à l'échelle naturelle grâce aux formules (11,188) : 
j = .—26,5 + 1,987 zx + 1,47 22 + 14,14 xs. 


Vérifions par le test de Fischer que l'équation obtenue est adéquate: 


__ Srés 
repr 
; La variance de reproductibilité sera déterminée d’après trois essais parallè- 
es :. 


3 — 
> (y: — y)? 
S'epr = = — — 3,82, 


où y est la moyenne sur les essais parallèles. 
Le nombre de degrés de liberté de S'epr st égal à 2. La variance résiduelle 


sera déterminée d'après la formule (I1,170): 


A 
TÉS 105—4 
Le nombre de degrés de liberté de s2,. est égal à 101 ; le rapport F égale 9,4. 


La valeur tabulée du test de Fischer pour le niveau de signification p — 0,05 
et les nombres de degrés de liberté f;, — 101 et f: = 2 est: Fy (fis fe) = 19,5 28. 
Donc, l'équation de régression obtenue est adéquate à l'expérience. 


Exemple 11-15. On a à déterminer le mode de dépendance du rendement y 
d'un réacteur à tuyau en polyéthylène en fonction des paramètres du proces- 
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sus % (fig. 11-42). Les facteurs dont dépend le rendement du réacteur y et que l’on 
doit étudier sont choisis comme étant les suivants: ,, pression dans le réacteur; 
z2, température dans le réacteur; xs, concentration ‘en O: dans le mélange de 
réaction ; z;, consommation du gaz amené dans le réacteur. Le matériel statisti- 
que initial est fourni par un échantillon d’une étendue de 200 mesures, recueilli 
sur le système étudié en régime d'exploitation normale. 

Solution, Conformément à l'équation de régression (11,208), nous pré- 
senterons sous la forme suivante le mode de dépendance du rendement en fonc- 
tion des facteurs choisis: 


y = a fa (x) fo (m2) fa (cs) fa (ti) 3! 


nous déterminerons les fonctions inconnues ÿ (x) et le coefficient « par la méthode 
de Brandon. On construit d'abord, d’après les résultats des expériences, la rela- 
tion du rendement y à la pression zx4 (fig. Il-42, a). La ligne de régression empiri- 
que montre qu'il est judicieux de chercher la fonction j1 (x1) sous la forme d'une 
parabole du second degré: | 


fi (ma) = bo+biri + banc. 


Après avoir déterminé les coefficients bo, bi et b1, suivant la méthode des 
moindres carrés [cf. (II, 172)], nous obtiendrons: 


li (x:)= — 211 + 0,33z1— 1,16: 10742, 


__ Ensuite, on fait le calcul de l'échantillon de la grandeur y, par la formule 
(I1,209) et l’on construit le champ de corrélation et la ligne de régression empi- 
rique y — x2 (fig. I1-42, b). Pour cette ligne, la meilleure approximation est 
constituée par une équation de régression linéaire : 


Vxg = fo (Ga) = —1,46+-0,01872. 


_ En faisant des constructions et des calculs analogues pour les deux facteurs 
restants (fig. I[-42, c, d), on obtient en définitive la relation qui détermine le 
rendement du réacteur en fonction des indices choisis pour caractériser son ré- 
gime : 

y = 1,02 (—211+ 0,337 — 1,16. 10-472) X 
X (0,043z3— 1,46) (0,0077xa +0,42) (0,00127x; + 0,747). 


Exemple 11-164, On a à déterminer les conditions d'observation du degré 
de dissolution maximal des borates par un mélange d'acide sulfurique et phospho- 
rique. Les facteurs dont dépend le degré de dissolution y sont choisis comme 
étant les suivants: z1, température de la réaction en °C; z:, durée de la réaction 
en mn; z3, norme de l'acide phosphorique en % ; z4, concentration de l'acide 
phosphorique en % de P2:05. 

Le niveau fondamental et les intervalles de variation des facteurs sont don- 


nés dans le tableau II-22. + 
Tableau IT-R2 
| Z1 | 29 Z3 Z4 
22 | | 55 37,5. | 80 32,8 
Az; 25 22,5 20 18,8 


Û 


Solution. On sait de par les essais préalables que les conditions opti- 
males de conduite du processus se trouvent à l’intérieur du domaine de variation 
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des paramètres étudiés (tableau I1-22). De ce fait, on utilise pour obtenir l'équa- 
tion de régression un plan orthogonal du deuxième ordre (tableau 11-23). Pour 
k = 4, le nombre d'essais dans la matrice de planification est égal à 25. La grah- 
deur du bras de l'étoile est &« = 1,41 (tableau 11-16). Le passage des variables 
aaturelles z aux variables sans dimensions x se fait par la formule (11,216). 
La variance de reproductibilité est déterminée d’après quatre essais complé- 
mentaires au centre du plan (y9 — 61,8 %, y9 — 59,8 %, y9 = 58,7 % y? = 


— 69 %): . 
__ 24 
y = = = 60,95 ; 
4 — 
S (wÿ—y} 
Lopr = 7 = 5,9%. 


Le nombre de degrés de liberté de la variance de reproductibilité est f = 
"On calcule d'après les formules (11,243) et (11,244) les coefficients de l'équa- 
tion de régression du second degré et les erreurs sur les coefficients : 


bo— 61,54 bar = —5,34 —|/ 5} —0,545 

0 9 AA Sb; V #, 0 

bi 17,37 bis 9. = —0, 
12=2,18 V5, — 056! 

bi3— 0,2 

b,—6,4 bi 1,2 s,,,= 58, 0,864 
b3=4,7 bo3 — 0,96 

b, = —4,37 bu =0,79 

bi =4,5 bya==1,9 

bo = 1,3 

bag 4,09 


La signification des coefficients est vérifiée par le test de Student (cf. for- 
mule 11,165): 


= = 81,9 ba = = 3,57 
bp ge 11,7 EL 
= gg 8,66 =D = 3,18 
= re 8,04 == 1197 
== 5,2 ts = pr = 0,01 
ta png 15 CRETE 
Ts 7 LE 

bu = pe 6,22 
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La valeur tabulée du test de Student pour le niveau de signification P= 
— 0,05 et le nombre de degrés de liberté f — 3 est égale à #, (f) — 3,18 *. 

Après élimination des coefficients non significatifs, pour lesquels le rapport 
t est inférieur à ‘la valeur tabulée, nous obtiendrons l'équation de régression sous. 
forme adimensionnée : 


y — 61,544 17,874 + 6,470 4,773 — 4,37a0 + 2,18xy22 + 1, 9x + 4,5 (2? — 0,8) + 
+4,09 (z2— 0,8) — 5,34 (x3— 0,8) —58,9 + 17,371 6,470 + 4,723 — 4,377 + 
+ 2,18zixte + 1,9zax, + 4,529 + 4,0974 — 5,3473, 


Pour vérifier si l'équation obtenue est adéquate, on détermine la variance 
résiduelle : 


ot le rapport F: 


s? 
___ ‘rés 26,4, , 
Srepr 5,95 ‘’° 


La valeur tabulée du test de Fischer pour le niveau de signification p — 0,05 
‘et les nombres de degrés de liberté f; = 15 et f2 — 3 est égale à 8,6;.F << 
< Fn (fif2): l'équation obtenue est donc adéquate à l'expérience. 

L'équation e régression en échelle naturelle [cf. (11,216)] prendra la forme : 


y = 90,64—0,242z1 — 0,0723 +- 0,352 + 0,00388z42 
+ 0,0050623z4 + 000722? -+ 0,0102z3 — 0,01528. 


On détermine les conditions correspondant à y — 100 % d'après cette der- 
nière ons par la méthode de Gauss-Seidel, sur calculateur numérique 
« Minsk-22 »: 


z = 90°C; 2 — 50 mn; 23 — 90%; 31 = 32,5. 


Des essais de contrôle ont été effectués dans les conditions optimales ainsi 
obtenues. En utilisant de l'acide phosphorique thermique avec une concentra- 
tion de 30,3 % en P:0; pour la dissolution, on a obtenu un degré de dissolution 
des borates de 98,5 %, et de 98,9 % en utilisant de l'acide phosphorique d’extrac- 
tion avec une concentration de 29,6 % en P:0:. 


Exemple 11-1741, On demande de déterminer l'influence des impuretés 
contenues dans l'acide phosphorique d'extraction sur le degré de dissolution (y) 
d'un concentré de flottation de phosphorite et de calculer les conditions d'obten- 
tion du degré de dissolution maximal (yma,). Les facteurs dont dépend le degré 
de dissolution sont choisis comme étant des suivants : z, température du proces- 
sus en °C, 22 à 5, concentrations respectives dans l'acide phosphorique de MgO, 
SO; AbO:s et F, en % en poids. 

Le niveau fondamental, les intervalles de variation et les frontières du 
domaine d'étude sont donnés dans le tableau 11-24. | 

Le domaine de variation des facteurs indépendants (tableau II-24) corres- 
pond à la gamme de variation des concentrations des impuretés dans l'acide d’ex- 
traction industrielle, Aussi n’y aurait-il pas de sens à chercher la valeur de. 
Ymar eu-delà des limites indiquées dans le tableau 11-24. 

Solution. Pour déterminer l'équation de régression, on utilise un plan 
rotatable du deuxième ordre (tableau [1-25). 

Pour #4 = 5, le nombre d'essais dans la matrice de planification est égal 
à 32. Le noyau du plan est une semi-réplique 25-1 avec pour relation de généra- 
tion z5 = zitoxsxs. On détermine suivant le tableau 11-18 la valeur du bras de 
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Tableau II-24 


ne. 50 2,1 2,0 1,33 0,75 
ee 20 0,9 1,0 0,37 0,25 
ere 90 3,9 4,0 2,07 1,25 
Fe 10 0,3 0,0 0,59 0,25 


Tableau IT-25 


{ +4 +1 +1 +4 +4 | 34,7 
2 _1 +1 44 +1 _1 40 
3 LA _1 14 +4 1 39,0 
4 1 _1 +1 +4 +1 39,2 
5 +1 44 1 +4 A 26,6 
6 _1 +1 —1 14 +1 29,5 
7 +4 —1 —1 +1 +1 30,0 
8 —1 À — +1 4 34,5 
9 +1 +1 +41 _4 _1 32,2 
10 —1 +41 +1 _1 +4 41,4 
41 +4 —1 41 1 +1 33,7 
12 —1 _1 411 _1 1 40,9 
13 +1 +1 1 _1 +4 23,9 
14 _A1 4 1 _1 1 33,3 
45 +41 1 _1 _1 —1 27,7 
16 1 41 1 _1 +41 35,9 
17 =2 0 0 0 0 25 
18 +2 0 0 0 0 33,3 
19 0 =) 0 0 0 49,2 
-20 0 +2 0 0. 0 42,0 
21 0 0 _2 0 0 17,5 
22 0 0 4.2 0 0 41,0 
23 0 0 0 _2 0 35,6 
24 0 0 0 +2 0 27,2 
25 0 0 0 0. —2 39,0 
26 0 0 0 0 +2: | 30,0 
27 0 0 0 0 0 35,4 
28 0 0 0 0 0 36,4 
29 0 Ô 0 0 0 33,2 
30 0 0 0 0 0 32,4 
4 0 0. 0 0 0 37,7 
32 Q 0 0 0 0 | 36,9 


l'étoile «, égale à 2, et celle de r,, égale à 6. Le passage des variables naturelles z 
aux variables sans dimensions x se fait par la formule (11,216). 

| On détermine la variance de reproductibilité par l'expérience au centre du 
plan: 


SRepr — 4,466, 
avec un nombre de degrés de liberté f — n9 — 1 


On calcule suivant les données du tableau 11,25 et les formules (11,250) à 
(11,257) les coefficients de l'équation dé régression du second degré et leurs er- 


— 


reurs : 
bo = 34,41 bio 0,147 Sp, = 55, =0,48 
by—1,07794 big — 0,256 su, =V su, 0,53 
b; = —0,146 Dix — 1,61 TT ul d 56,7 — 0,394 
ba — 4,5098 bis —0,0534 | 
b, = —0,542 ho3 — 0,736 
by —1,3 ba = —0,198 
by = — 1,5 bs5 — 0,403 
bo — 2,66 ba = 0,401 
ba3— — 1,47 b35 —=0,256 
buy — —0,93 b,5—0,93 
bs5— —0,15 


La signification des coefficients est vérifiée par le test de Student 
(cf. 11,165) : 


0,147 


bag 248 ba = 0,278 
= — 0,34 7. ve — 0,483 
— 03 — 10,4 7 TE = 3,04 
= = —3,02 bg ES 0,1 

up = 3,82 = TS — 0,1375 
_ ne = 6175 —. Fee — 0,374 

ne Due = 3178 re Re — 0,762 
bi = png = 2186 ne 15 — 0,758 


Pour le niveau de san p — 0,05 et le nombre de degrés de liberté 
f = 5, la valeur tabulée du test de Student est £,, (f) — 2,57. Après élimination 
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des coefficients non significatifs, pour lesquels le rapport t est inférieur à la 
valeur tabulée, on obtient l'équation de régression sous forme adimensionnée : 


y= 35,41 4,517 — 1,325 — 1,522 + 2,662? —1,4722 + 1,617. 


La vérification par le test de Fischer de l'équation obtenue montre qu’elle 
décrit l'expérience de façon adéquate: 


4,466, s2%,—15,35, F—3,43 


F20,05 (2515) = 4,5. 


L'équation en échelle naturelle a la forme: 
y = 44,04 + 0,086z1 — 13,822 + 10,39z3 — 10,92, — 5,225 — 0,0037527 +- 
+ 3,28z3 — 1,478 + 0,2112124. 


Cette équation permet de déterminer pour différentes températures le degré 
de dissolution de la matière première considérée en fonction de la variation de 
la teneur en impuretés de l'acide. Pour définir les conditions d'obtention du 
degré maximal de dissolution y, on fixe une valeur constante pour les valeurs 
des os dont 7 DIIÈRE est évidente d’après l'équation de régression : 
Lo = Té, Ep — —à. 

L'influence de la concentration de l’impureté SO, dans l'acide. phosphori- 
que est représentée dans l'équation par un terme linéaire pos et un terme qua- 
dratique ous La teneur optimale de cette impureté, égale à 1,533 %, est 
déterminée à partir de la condition d’extremum par rapport à x; pour la valeur 
a y. Pour les valeurs ci-dessus de x2, r4 et xs, l'équation de régression prend la 
orme : 


2 
.Srepr 


ÿ = 52,12 — 1,572 +1, 64rqxe. 


Pour déterminer les valeurs optimales de la température x, et de la concen- 
tration x, de l’impureté Al:0;, on ramènera cette équation à la forme canonique : 


y—52,12—0,35X2— 1,85X2, 


où 52,12 est le degré de dissolution au centre S de la surface. 

La surface de réponse est un pans hyperbolique. Ses sections par des 
pu .— const sont des hyperboles (fig. 11-43); au centre est un minimax. Les 
ormules de passage de X à x sont #: 


T1 — (X1 + T1 5) COS E — (X4 + Ts) sin P, 
Lx = (X1 + is) sin p + (X4 + ris) COS p, 


big 


Te 2D— ——"—.… , 
ER hd 


Pour déterminer le degré de dissolution maximal, on part du minimax sui- 
vant l’axe X, (le coefficient correspondant de la forme canonique est positif), 


en annulant X:;: 
y — 52,12 
À" / i—5212 DE Ai =0. 


On augmente alors y tout en vérifiant que la condition à — 2, & 2 est 
bien remplie. On obtiendra une valeur maximale du degré de dissolution égale 
à 53,5 % (ui — +1,82: x, = +0,795). Lorsqu'on augmente y jusqu'à 54 %, 
la valeur de z;, devient supérieure à 2. Des essais de contrôle ont été faits dans les 
conditions optimales ainsi obtenues: (x — +1,82; 22 = +2; xg = +1,533; 
za = +0,795; xs — —2) et (ri — —1,82; re — +2; ra — +1,533; xx — 
= —(0,795: x; — —2), Le degré de dissolution valait respectivement 55,8 % 
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et 53,7 % . Les divergences entre les données du calcul (y = 53,5 %) et de l’ex- 
périence (y = 54,7 %) restent donc dans les limites de l’erreur d'expérience 
(sy = V/4,466 = 2,1). 


T4 48% 
50% 
530 53% 
Eh du 
0 
Lay 
— Êÿ d, 
20% 


Fig. II-43. Surface de réponse de l'exemple 11-17 


Exemple 11-18 #3. On a étudié une réaction qui s'effectue suivant le schéma 
A+B<+C—D dans une solution eau-alcool. La qualité et la quantité du 
produit D (y) sont conditionnées par les facteurs suivants: z,, durée de la réac- 
tion en heures; z, teneur en alcool de la solution, en fractions molaires; z3, 
concentration de la substance C, en fractions molaires: z,, concentration de la 
substance D, en fractions molaires; z, = [B/A]. Le niveau fondamental etFles 
intervalles de variation des facteurs sont donnés dans le tableau 11-26: 


Tableau [1-26 


Z5 


2,0 0,65 0,10 
0,20 0,15 0,025 


0,25 | 1,20 
0,05 | 0,20 


On demande de déterminer les conditions d'obtention de la quantité maxi- 
male de produit D (ymax): | 

Solution. Nous nous servirons de la méthode simpliciale de planifica- 
tion. Pour k = 5, nous extrairons de la matrice X [cf. matrice (11,267)] une 
matrice composée de 5 colonnes et 6 lignes (N — k + 1). En utilisant la formule 
de codage (11,216), nous obtiendrons: 


. _ 42,0 230,10 
dé 0,20 9 3 — 0,10 ? 
__ 22—0,65 z, —0,25 


HG TG ? 


16% 243 


= 5 —1,20 
97 5,20 ‘ 


La matrice du simplexe initial en échelle naturelle est alors de la forme sui- 
vante (tableau II-27): 


Tableau II-27 


{ 2,10 0,693 0,105 0,558 4,295 0,760 
hi. 1,90 0,693 0,105 0,258 4,225 | 0,491 
3 2,00 0,564 0,105 0,258 1,225 | 0,513 
& 2,00 0,650 0,085 0,258 1,225 0,675 
5 2,00 0,650 0,100 0,218 1,225 0,693 
6 2,00 0,650 0,100 0,250 1,075 0,666 


Ainsi qu’il ressort de ce tableau, l'essai le plus mauvais est le deuxième. 
Remplaçons le point 2 par son image par réflexion, soit le point 7. Nous trouve- 
rons les coordonnées du nouveau point suivant les formules (11,268) et (11,269). 
Tout d’abord, nous calculerons les coordonnées du point C, centre de La face cons- 
tituée par les points 1, 3, 4, 5, 6: : | 


__4:2,00+2,1 
pe 


di 2,02, 
249 = OS TOME UE, ça4, 
gg = PUBS ENT L 0,099, 
p 0 = OSEO MB 5,208, 
go = À L22S LOS Là 195. 


Alors, les coordonnées du septième point s'expriment de la façon suivante: 
299 — 22,02 — 1,90 —2,14, 
240 = 20,641 — 0,693 — 0,589, 
259 — 20,099 — 0,105 —0,093, 
249 = 2.0,248 — 0,258 = 0,238, 
2,9 —2.1,195—1,225— 1,165. 

Ce nouveau point, joint aux points restants, formera le simplexe 1, 3, 4, 
5, 6, 7 (tableau II-28). . 

L'essai au 72 point ayant été effectué, on a trouvé que le point le plus mau- 
vais du simplexe 134567 était le point 3. Son image par rapport à la face 14567 
fournit les conditions du nouvel essai, et ainsi de suite. Après avoir fait le sep- 
tième essai, on ajoute un nouveau facteur : le nombre de tours z; du mélangeur. 


Jusqu'à présent, za était maintenu à un niveau constant, z2 — 800 mn. Les 
coordonnées du huitième point seront alors, sous forme adimensionnée : 


20, m0 1, 0 Lh 
INDE D 7 “ht À  k+1 
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On prend pour unité de variation Az — 100 mn-t et pour niveau fonda- 
mental z? — 800 mn-*!. Dans ces conditions, la formule de codage pour z a la 
forme : 

__Zg— 800 
F8 400 

On obtiendra la hauteur du simplexe à six dimensions par la formule (11,263) 

hg = 0,764. Déterminons les valeurs des paramètres pour l'essai n° 8. Les valeurs 


Tableau I1I-28 


z$—0, 


nu"! | :4 | 29 | 23 | :1 | ;à y 

1 2,10 0,693 0,405 | 0,258 | 1,225 | 0,760 
3 2,00 0,569 0,105 | 0,258 | 1,225 | 0,513 
4 2,00 0,650 0,085 | 0,258 | 1,225 | 0,675 
5 2,00 0,650 0,100 | 0,218 | 1,225 | 0,693 
6 2,00 0,650 0,400 | 0,250 | 1,075 | 0,666 
fé 2,14 0,589 0,093 | 0,238 | 1,165 | 0,810 


des cinq premiers paramètres sont les coordonnées du centre de gravité du sim- 
plexe à cinq dimensions 134567 (cf. tableau .I1-28): 


2,10-L4.2,0+92,14 
6 


240 — 2{0) — 


— 2,04, 


240 = 249 — 0,633 ; 
290) — 248) — 0,098, 
200 — 2,8 — 0,247, 
40 = 28 = 1,19, 
248 — 800 +- 100745 —800 + 100 (9 + he) —877 mn-1. 
L'essai n° 8, joint aux points 1, 3, 4, 5, 6, 7, forme le simplexe 134567, 
qui est déjà à six dimensions (tableau 11-29). 
Tableau II-29 


800 0,760 
800 0,513 
80( 0,675 
800 0,693 
800 0,666 
800 0,810 
877 


Une fois réalisé le huitième essai, il faut désormais analyser les résultats et 
recommencer le processus de réflexion en prenant six facteurs en compte. 
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CHAPITRE III 


MODÈLES MATHÉMATIQUES DES PROCESSUS 
TYPES DE LA TECHNOLOGIE CHIMIQUE 


On décrit ci-dessous certains modèles mathématiques et certains 
schémas de régulation relatifs aux processus et aux appareils les 
plus typiques de la technologie chimique. Les processus et réacteurs 
chimiques, en ce qui les concerne, seront classés à part dans un cha- 
pitre spécial (cf. chapitre IV). 


1. Processus thermiques 


Récemment encore, le calcul des appareils échangeurs de chaleur 
se réduisait simplement à déterminer les régimes stationnaires et 
à calculer des paramètres tels que la différence moyenne des tempé- 
ratures, les coefficients de transmission thermique, la surface d'é- 
change thermique et les résistances hydrauliques. Mais à l'heure 
actuelle, la création de systèmes technologiques automatisés rend 
nécessaire de disposer de relations quantitatives sous forme de 
modèles mathématiques, qui puissent caractériser aussi bien en 
régime stationnaire qu'en régime instationnaire le fonctionnement 
des dispositifs d'échange de chaleur. 

Introduisons les notations suivantes 1: 

G1, G2 — quantités des agents de transfert thermique chaud et 
froid en kg/h; 

l4 entr Li ent — températures de l'agent de transfert thermique 
chaud à l’entrée de l'échangeur de chaleur avant et après perturba- 
tion en °C: 

ty sors 4 sor — températures de l'agent de transfert thermique 
chaud à la sortie de l'échangeur de chaleur avant et après pertur- 
bation en °C: 

la ent fs ent — températures de l'agent de transfert thermique 
froid à l'entrée de l’échagneur de chaleur avant et après perturba- 
tion en °C: 

la sor ls sor — températures de l'agent de transfert thermique 
froid à la sortie de l'échangeur de chaleur avant et après perturba- 
tion en °C; 

F — surface d'échange de chaleur en m?; 
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V — débit volumique de l'agent de transfert thermique en m°/h; 

w — vitesse linéaire de l'agent de transfert thermique en m/s; 

c — capacité calorifique en kcal-kg-!-degrés-1 ou kcal:m x 
X degrés” 1; 

W;, Wa — équivalents thermiques de l’eau; 

a — coefficient de transmission de chaleur èn kcal:m”? X 
X h-l.degrés”t; 

À — coefficient de conductibilité thermique de la paroi en 
kcal «m t-h-1.degrés"t; 

L — longueur de la paroi en m; 

y — densité en kg/m°; 

L — périmètre d’une section transversale du milieu considéré 
en m; 

æ — angle formé par les directions du courant en cas de point 
de croisement ; 

Ap — chute de pression en at; 

f; — aire d’une section transversale en m°. 


Le modèle mathématique se fonde sur les équations de liaison, 
qui représentent les variations des indices du processus (variables 
de sortie) en fonction de ses paramètres, qu'ils soient ou non ‘sus- 
ceptibles d'être commandés (variables d'entrée). À noter que le 
bilan thermique de l'appareil ne constitue pas une équation de 
liaison, puisque ce bilan, par exemple, ne permet pas de déterminer 
directement la température à la sortie de l'échangeur de chaleur 
lorsqu'on a modifié à l'entrée la température d'un des agents de 
transfert thermique. À plus forte raison, le bilan thermique ne 
permet pas de déterminer en fonction du temps la relation précé- 


L] 


dente entre températures quand on passe d'un régime à un autre. 


Modèle d’un régime stationnaire. En prenant constants le débit 
et la capacité calorifique des agents de transfert thermique et le 
coefficient de transmission thermique le long de la surface de chauffe, 
on peut avoir à considérer deux cas. 

Pour un échangeur de chaleur à déplacement total d'un agent de 
transfert thermique (t,) et à mélange total de l'autre agent (ti), on à 
(fig. III-1): 

pour une perturbation suivant é{ ont; 


l—trent _ {1—tlrent, III il 
ti—tosor Ÿ1—t280r ? (1) 


pour une perturbation suivant éo ont» 
ti— to ent _ l1—l2ent III 2 
ti—tosor 12807 CE) 
Ces conditions sont en gros admissibles pour les échangeurs de 


chaleur à condensation ou ébullition d'un des agents de transfert 
thermique, et aussi dans le cas où la vitesse du courant ou la capacité 
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calorifique sont beaucoup plus grandes pour l’un des agents que 
pour l’autre. 

Pour un échangeur de chaleur à déplacement total des deux agents 
de transfert thermique, on peut écrire (fig. IIT-2): 


Cent 


Fig. 11I-1. Echangeur de chaleur à déplacement total d’un agent de transfert 
thermique (f:) et à mélange total de l'autre agent (#) 


61 É tent CCE LEZ TS G 4 l "4 


D 
|— 


SPF SET III SSI S SSI SIISSIS PS SISSY'S 


Fig. 111-2. Echangeur de chaleur à déplacement total des deux agents de trans- 
fert thermique 


quand la température varie suivant le canal t, ent —> 4 son: 


ti sor — {2 ent) (ti ent — {2 ent ; 

sor RE Len sent); ne: (III, 3) 
1 ent 't2ent 

quand elle varie suivant le canal t3 ent — {2 sors 


__ (le sor — fe ent) (f1 ent — 2 ent nn 5: | 

mA (£2 sor g en ) (1 en a en BE Lo ont: (III,4) 
li ent —?2ent 

quand elle varie suivant le canal # ont — fo 507 


li 80r — 


Lo or 


A, tent — À 

’ ne 8 t t À | 

{2 sor == (Ga gor 7 cn} nu : ent) + lo ent ; (IIL,5) 
1 ent 2 ent 

quand elle varie suivant le canal fe ent — ti som 


bo == Ut sor rent) (étent—tsent) |}, (III,6) 


ti ent — 2 ent 
La variation de la température en fonction de la longueur X de 
l'échangeur de chaleur est déterminée par les formules suivantes 


(pour une perturbation en £, et pour les conditions aux limites 
li ent = 1 et is ent — Ù): 
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pour le courant direct, sans tenir compte de la capacité calorifi- 
que de la paroi: 


 XWi + XiWem À 
HA) = Ex? (III, 7) 


WiXi — Niki 


SRE 7/17 


(IIL,8) 


Wiki +Widi 
WiWa 
_ li ___ 
17 ficavs ? CRE fparCparŸpar ’ 
x, = ls —. la. 
è fparCparYpar ? ; f2C2V2 ? 


mm = 


pour le contre-courant, sans tenir compte de la capacité calori- 
fique de la paroi: 
WiXieMl = W,XieM4 
WaXeal_ X,W, 
WiX en W,X ex 
W,Xyehl — W:X 1 


Lo (À) — : (EIT,9) 


t2 (X) = (III,40) 


ot 


pour le contre-courant, en tenant compte de la capacité calorifi- 
que de la paroi: 
WiXie" = WX en * 


t, (X) — _ — 
: (à) WiXçeW_W,X, 


(11,11) 


Th v 
be 0 = RE (111,12) 


où 
À — X4X5 v = X2X 4 
XotXs "  *  Xo+X3 
_ X X, 
MW 


Modèle de processus instationnaire. Le modèle d’un tel processus, 
qui se fonde sur une hypothèse de linéarisation de la variation de 
la température avec la longueur de l’appareil (fig. III-3), peut être 
décrit par les équations suivantes (Q est le flux de chaleur en kcal): 


d l 14 
es = 041 | dent A aor 5), (ILT,13) 
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d n Or 
= aa (tar, moy — entier) (IIL,14) 
PL = Pacs (bi ent — fi so); (11,15) 
dQ: | 
= — Va (é2 sor— É2 ent); (111,16) 
d d dt 
Qu 2 Goarcpar 2 à ŒILAT) 


La résolution du système d'équations différentielles ci-dessus 
donne entre autres la possibilité de déterminer le mode de variation 


LporEpar 
lsgnt 3 “HsOT 
a a _— 
lo sor “on 


Fig. I11-3. Schéma de processus de transmission de la chaleur à travers une paroi 


de la température à la sortie pour l'agent de transfert thermique 
froid lorsque la température de l’agent chaud à l’entrée s'élève par 
bond : 


son (1—e T), (IL,18) 


Î = At; ent — lient — Li ent (0), 


Vos ++ Le Voco (2Vic+ of) 
OF dVicaiFa : 


_ = Crarépar (Vic ii) | Vacs 
cu 2VacaoiFs ra Q2F2 TT 2 r)- 


L'influence des divers paramètres sur le caractère de la varia- 
tion de é: sor peut être déterminée grâce à l’équation (111,18) alors 
même que l'appareil en est encore au stade de projet ; cette détermi- 
pation est indispensable à la synthèse d'un système de commande 
optimal. S'il est demandé par exemple d'accélérer l'allure de la 
variation de é s0r, © est-à-dire de diminuer l’inertie du processus, 
on peut alors réduire le poids de l'appareil et trouver quantitative- 
ment la relation nécessaire. En outre, l'équation (III,18) permet 
de calculer la valeur de la température dans le nouveau régime 
permanent. 


M = ——— 
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Les équations obtenues peuvent être appliquées, avec une préci- 
sion acceptable dans la pratique, aux appareils d'échange de chaleur 
pour lesquels le rapport des différences de température à l'entrée 
et à la sortie de l'échangeur est inférieur. à deux. 


Modèle de processus à paramètres distribués. Un examen des ré- 
gimes instationnaires dans les échangeurs de chaleur montre que 
le processus de variation de la température y a lieu aussi bien dans 
le temps que dans l'espace (fig. III-4). De tels processus sont dits 
à paramètres distribués. Si un processus se caracté- 
rise pour une importante distribution des paramètres, il faut Île 
décrire par des équations différentielles aux dérivées partielles. 


‘| 


L2s0r 


sa 


Fig. 111-4. Schéma d'un processus thermique à paramètres distribués 


4 


Pour élaborer un modèle de processus à paramètres distribués, 
on adopte les hypothèses suivantes: 

a) l’un des liquides coule à l’intérieur d’un tuyau droit que 
baigne l'autre liquide ; 

b) le liquide est considéré comme s’écoulant dans une seule 
direction (le long de l'axe des x); 

c) le mélange dans la direction perpendiculaire à celle du mouve- 
ment est total: par suite, la vitesse et la température sont ramenées 
à leurs moyennes dans tout plan perpendiculaire à l'axe des x: 

d) on ne tient pas compte du mélange des agents de transfert 
thermique et de la transmission de chaleur près de la paroi du tuyau 
dans la direction du mouvement des milieux d'échange: 

e) les chaleurs spécifiques et les densités des liquides et de la 
paroi sont prises constantes dans le domaine des températures consi- 
dérées ; 

f) les ‘coefficients de transmission thermique sont considérés 
comme constants sur toute la surface de l'échangeur de chaleur; 

g) on néglige les pertes de chaleur dans l'espace environnant : 

h) la section et la forme du courant sont prises invariables. 


293 


Modèle de régime instationnaire de fonctionnement d'un échangeur 
de chaleur à déplacement total d'un des agents de transfert thermique 
et à mélange total de l'autre agent (cf. fig. III-1). Ce modèle peut être 
décrit par les équations 


Ô () 
+2 pe 2 Wa Fan X, ({par Z to), 
(Il1,19) 


on 
= À2 (é — Épar) + À 3 (fo — tpar). 


Modèle de régime instationnaire de fonctionnement d'un échangeur 
de chaleur à déplacement total des deux agents de transfert thermique 
(cf. fig. III-2). On peut ici considérer les cas suivants. 

4. La capacité calorifique de la paroi de séparation est faible 
et n'est pas prise en compte; on a: 

pour un courant direct avec contre-courant, 


e) 
FL HW SEX (bb), 


(III,20) 
s F Wie “ = X, (41 —t2); 
pour un courant . 
te) Ô è 
SL + AE 7. CO osp+sinp) = Xi (t2 — 4), 
o (III,21) 
ae + Wosee À (Hi —t). 


2. La capacité calorifique de la paroi de séparation est prise 
en compte; on a: 
pour un courant direct avec contre-courant, 


Hi LW, EX, (tar — ts), 
. 
= X, EN ts). (LIT,22) 


OT 
LE 


+ W + . — À, (par — to) ; 
pour un courant croisé, 


2. tif 


ot Re 


êt COS + Fe-sinp)=— = X, (fpar — ti); 


—— + Xe (6 — Épar) + X8 (Le — Épar); (III,23} 
ps 
a + Wa L = À, (Epar —t2). 


Les solutions exactes de ces équations ou bien sont très lourdes, 
ou bien ne peuvent pas même être exprimées analytiquement. Les 
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coefficients de transmission correspondants sont transcendants, ce 
qui en rend difficile une analyse directe. 

Pour'cette raison sont employées des formules de représentation 
approchée des régimes transitoires, formules dont les expressions 
analytiques sont relativement simples, ce qui facilite pour l'ingé- 
nieur leur application en vue des calculs. Les coefficients de trans- 
mission transcendants peuvent être approximés avec un degré de 
précision arbitraire par des expressions en forme de fractions ration+ 
nelles, tandis qu'on utilise pour une estimation approchée de la 
fonction de transition des décompositions orthogonales fondées 
sur des évaluations intégrales de la courbe de réponse. 


Optimisation d’un processus. L’optimisation d'un processus ther- 
mique a pour but d'assurer la conduite de ce processus avec un: mini- 
mum de dépenses (de capital et d'exploitation). 

Un critère d'optimalité pour les échangeurs de chaleur est const 
tué par la quantité 


pe min, (ITI,24) 


où B est le critère d’optimalité en roubles ; D, les dépenses de capital 
en roubles; T N° le délai normatif d' amortissement en années ; 
Fr, les frais d ‘exploitation en roubles par an. 

Succession des calculs d'optimisation d'un échangeur de chaleur. 
Pour un appareil de construction donnée, on sélectionne les para- 
mètres indépendants dont les -valeurs, variables, doivent être opti- 
misées au cours des calculs (par exemple, température à la sortie de 
l'échangeur et diamètre des tuyaux). 

À l'aide de ces paramètres, on exprime les caractéristiques sui- 
vantes : surface d'échange de chaleur, résistance hydraulique, poids 
de l’appareil, puissance à exiger des pompes. On résout ensuite deux 
problèmes: 1) on détermine la variation du critère d'optimalité 
en fonction des variables indépendantes; 2) on trouve les valeurs 
optimales de ces variables. 

À titre d'exemple, nous examinerons une méthode de calcul 
d'optimisation d'un échangeur de chaleur en serpentin. 

Sont données: la quantité G; d'agent de transfert thermique 
à refroidir, ses températures à l’entrée f, ent et à la sortie #; 501 Ct 
la température de l'agent réfrigérant à l'entrée to ent. 

On détermine à partir des conditions de bilan thermique la 
variation de la quantité d’eau en fonction de la température à la 
sortie. La surface d'échange de chaleur est calculée pour chaque 
valeur de la température de l'eau £,, #, etc. Le coefficient de trans- 
mission thermique, comme on le sait, dépend de la vitesse d’écoule- 
ment de l’agent. On détermine donc pour chaque valeur de {a tem- 
pérature la surface d'échange de chaleur qui est nécessaire, et ce 
pour différentes valeurs de la vitesse de l'agent de transfert thermi- 
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que dans les tubes (w — 0,4 à 2,5 m/s). Sur la base de ce calcul est 
construit le graphique de la fig. III-5,a. 
La surface d’échange de chaleur est égale à 


F = nNxdl, 
où n est le nombre de parcours du faisceau de tubes; NV, le nombre 


de tubes du faisceau; Z, la longueur des tubes (pour un parcours); 
d, leur diamètre. 


, nt Lvr 


to tit to toto tt 


(4 


Fig. III-5. Calcul d'optimisation d'un échangeur de chaleur: 


a— variation de la surface d'échange de chaleur en fonction de la quantité d’eau et de sa vites- 

se; b — variation de la surface d'échange de chaleur en fonction du nombre de parcours du 

faisceau de tubes et de la vitesse de l’eau ; c — variation de la surface d'échange de chaleur 

en fonction de la quantité d’eau, de sa vitesse et du nombre de parcours du faisceau de tubes ; 

d — choix de la vitesse optimale de l’eau ; 1 — coût total de l’appareil ; 2 — frais d'exploita- 
tion; 3 — dépenses en capital : 


On détermine le nombre de tubes W du faisceau par la quantité 
d'agent de transfert thermique froid et par sa vitesse: 


N=— Go 


2 : 


D'où 
G2 


F=nxdl | 
Y23600 


ww 


4 


Le débit G, de l’eau est déterminé par sa température à la sortie. 
En se donnant les valeurs constantes du diamètre des tubes et leur 
longueur, on obtient la variation de F en fonction de la vitesse de 
l’eau pour un nombre de parcours du faisceau n égal à 2, 4, 6, 8, etc. 
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En se donnant différentes températures de l’eau à la sortie, autre- 
ment dit différentes valeurs du débit d'eau, on obtient une série 
de courbes (fig. II1-5,b). 

On a trouvé auparavant comment devait varier la surface d'é- 
change de chaleur avec la vitesse d'écoulement de l'agent de transfert 
thermique pour que soit vérifiée l'équation de bilan thermique. 
En réunissant les courbes des fig. III-5,a et [11-5,b, on obtiendra 
aux points d'intersection des courbes qui se correspondent des 
valeurs de la surface d' échange qui satisfont d'une part à l'équation 
de bilan thermique et d'autre part au nombre de parcours nécessité 
par le faisceau tubulaire, ceci pour différentes vitesses d'écoulement 
de l’agent de transfert Chermique (fig. I11-5,c). Les points d'inter- 
section sont associés aux valeurs que doivent prendre la surface 
d'échange de chaleur et la vitesse de l’eau pour des diverses tempé- 
ratures de l’eau à la sortie et les divers nombres de parcours du 
faisceau tubulaire. 

Ensuite, on calcule la perte de pression d’eau dans l'échangeur 
en fonction de la-vitesse de l’eau. On détermine le coût de l'échangeur 
(décompte des années d' amortissement) en fonction de la vitesse 
d'écoulement de l'eau, puis on fait le calcul des frais d'exploitation 
annuels. On trouve ainsi le coût minimal de l’échangeur de chaleur 
pour une valeur donnée de la température à l'entrée de l'agent 
de transfert thermique froid (fig. III-5,d). Ce calcul est effectué 
pour diverses températures fo 5or, après quoi l’on choisit quel sera 
le coût minimal de l'appareil. 

De cette manière, on aura déterminé la construction optimale 
de l'échangeur de chaleur: nombre de tubes dans le faisceau et 
nombre de parcours, et aussi température optimale de l’eau à la 
sortie. 


Schémas de régulation automatique du fonctionnement des échan- 
geurs de chaleur. La majorité des productions chimiques comportent 
obligatoirement des échangeurs de chaleur, et du fonctionnement de 
ces appareils dépend dans une large mesure celui des autres groupes 
de machines et du système dans son ensemble. Le processus de 
rectification, par exemple, est conditionné par le régime de tempé- 
rature. L'étude des systèmes de commande des échangeurs de chaleur 
est compliquée par le fait que ces appareils, en technologie chimi- 
que, ont à travailler dans des conditions très variées. 

Nous examinerons seulement les quelques schémas de commande 
qui se rencontrent le plus souvent dans l'industrie chimique. 

Une méthode usuelle de régulation du fonctionnement d’un 
échangeur de chaleur consiste à mesurer le paramètre à contrôler 
(la température d'un des agents de transfert thermique) et à le 
faire varier en agissant de façon convenable sur le débit de l’autre 
agent (fig. III-6,a). 

Lorsque la pression d’un agent de transfert thermique subit 
d'importantes oscillations, comme par exemple la pression d'une 


17—01227 297 


vapeur de chauffage, on utilise un système de contrôle automatique 
en cascade (fig. I11-6,b). 

Un autre schéma de commande d'un échangeur de chaleur est 
constitué par un système de régulation automatique qui agit sur 
le niveau d'agent condensé dans l'échangeur de chaleur (fig. ITI-6,c). 
Le contrôle de la température est assuré en modifiant la surface 
d'échange thermique de l'échangeur par remplissage des tuyaux 


a 
| Agent condensé 
C 


1 À 


Fig. III-6. Schémas de Teens automatique du fonctionnement des échan- 
geurs. de chaleur: 


a — système à seul circuit ; b — système en cascade: c— schéma de régulation par le ni- 
veau de l’agent condensé; d — schéma de régulation à l’aide d’un by-pass 


au moyen de l'agent condensé. Un tel système permet d'obtenir 
la pression et la température maximales pour la vapeur dans l'ap- 
pareil ; ce faisant, la température de l’agent condensé ainsi détourné 
est plus basse que la température de condensation de la vapeur, ce 
qui permet d'élever le coefficient de transmission thermique dans 
l'échangeur. 

Toutefois, ce système ne garantit pas une vitesse élevée à l'action 
de contrôle lorsqu'il y a diminution de la charge thermique et ne 
peut donc être recommandé que si le système n'est pas sujet à de 
brusques perturbations. 

Pour les systèmes qui n’admettent pas de variation de la quantité 
d'agents de. transfert thermique, on adopte un schéma de contrôle 
automatique avec by-pass (fig. III-6,d). Dans un tel schéma de 
régulation, la surface d'échange de chaleur doit être suffisamment 
étendue pour surchauffer ou surrefroidir l’agent à contrôler afin 
d'assurer la possibilité d'emploi d’un by-pass. 
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2. Processus de transfert de. masse 


Absorption dans les colonnes de remplissage 


Les modèles mathématiques du processus d'absorption dans les 
colonnes d'absorption à remplissage peuvent être divisés en deux 
groupes *: 1) les modèles qui ne tiennent pas compte du mélange 
longitudinal : 2) les modèles qui en tiennent compte. Le premier 
groupe de modèles (tableau III-1) suppose l'existence dans la colonne 
d'un régime de déplacement total suivant toutes les phases inter- 
agissantes. 

Dans le cas général, le processus d ‘échange de masse en régime 
instationnaire est décrit par un système d'équations aux dérivées 
partielles non 


Z _. 
x (11,25) 
GE Ky(L G)Ac= —hg(L, GE 


où G, L sont les vitesses en poids des phases gazeuse et liquide dans 
uue section totale de la colonne, en kg:m°-h"1; x, y, les concentra- 
tions du composant dans le liquide et dans le gaz, en kg/kg ou %; 
AC, la force motrice du: processus, en kg/kg: Ky, le coefficient 
volumique de transfert de masse, en kg-m”3.h-1.(kg/kg)-1; kr, ha, 
les capacités de rétention en liquide et en gaz, en kg/mÿ; T, Le temps, 
en h; z, la hauteur de la couche de remplissage, en m. 

Les propriétés liées à la non-linéarité de ces équations dépendent 
du mode de variation de leurs coefficients avec la grandeur des 
actions de perturbation. La résolution analytique d'un tel système 
comporte de grandes difficultés et ne peut être menée qu'au prix de 
certaines simplifications. 

Lorsqu'on examine le comportement du processus pour de petits 
écarts à l’état stationnaire, on peut prendre constants les coefficients 
des équations du modèle mathématique. Une nouvelle simplifica- 
tion peut être obtenue en rapportant la force motrice à sa moyenne 
suivant la hauteur de la colonne. Le système d'équations aux dérivées 
partielles initial est alors transformé en unsystème d'équations 
différentielles ordinaires. 

En première approximation, la variation des concentrations des 
phases avec la hauteur de la colonne peut être approchée par une 
loi de dépendance linéaire, et les concentrations moyennes ont pour 
expression la moyenne arithmétique de leurs valeurs initiales et 
finales (cf. tableau IIT-f, modèle 1). Toutefois, quand les régimes 
‘instationnaires sont calculés pour un processus dont la force motrice 
varie dans un rapport plus grand que 2, une telle simplification peut 
entraîner d'importants écarts à la solution exacte, notamment sur 
la portion initiale de la caractéristique en temps. Dans ce cas, il est 
indispensable de recourir à la moyenne logarithmique de la force 
motrice (modèle 4). 
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Une autre méthode d'analyse des systèmes à paramètres distri- 
bués, couramment appliquée dans la résolution sur calculateur des 
équations aux dérivées partielles, repose sur la représentation d’un 
processus continu par un processus en plusieurs échelons dont les 
paramètres à chaque échelon sont concentrés. Suivant les hypothèses 
adoptées quant au mécanisme du processus de transfert de masse, et 
aussi suivant le. mode de représentation de la force motrice, plusieurs 
variantes sont possibles pour le modèle mathématique (modèles 2 
ot 3). 

Le modèle mathématique le plus simple est celui qui ne prend 
pas en compte la cinétique du processus d'absorption. L'absorbeur 
à remplissage est considéré comme un appareil à plateaux, chacun 
des plateaux ayant un rendement égal à 1 (modèle 2). Le nombre de 
plateaux est alors pris égal à celui des échelons équivalents à un 
plateau théorique. 

Du calcul des caractéristiques dynamiques d'une colonne de 
remplissage à l’aide de ce modèle, il ressort que la portion de la 
caractéristique en temps qui correspond à un retard n'est pas repré- 
sentée de façon satisfaisante lorsque le nombre d'échelons de sépara- 
tion est petit. En outre, il n'est possible d'effectuer le calcul des 
régimes stationnaires qu'avec une certaine approximation, puisque 
le nombre d’échelons ne peut être fractionnaire. 

Dans un modèle qui prend en compte la cinétique du processus, 
on satisfait à la condition du bilan thermique. Le.nombre des échelons 
en lesquels on divise conventionnellement la hauteur de la courbe 
de remplissage dans l'appareil est alors supérieur au nombre des 
échelons de séparation complète. En employant l'expression de Îa 
force motrice d'un échelon en moyenne arithmétique (modèle 3) 
et par rapport au haut et au bas de l'échelon afin d'analyser le 
processus en régime instationnaire, on constate que le modèle donné 
ne peut être utilisé pour décrire les propriétés du processus réel en cas 
de non-stationnarité. 

Les modèles examinés ci-dessus supposent tous l'existence d'un 
régime de déplacement total suivant les phases interagissantes et 
ne diffèrent entre eux que par les modes d’approximation de la 
force motrice, dont la distribution selon la hauteur de la colonne, 
à la limite, tend vers une distribution en moyenne logarithmique. 
Selon le modèle en échelons, par exemple, la description mathémati- 
que sera d'autant plus précise que le nombre d’échelons nr sera plus 
grand ou le modèle, plus proche du modèle de déplacement total. 
Cependant, le régime de déplacement total est une idéalisation en 
regard des appareils réels, et son degré d'approximation dépend du 
régime hydraulique auquel travaille l’absorbeur à remplissage. 
Dans un appareil réel règne une distribution non uniforme des élé- 
ments de courant suivant le temps de séjour, due à la non-uniformité 
du profil des vitesses, à la diffusion moléculaire et à l'apparition 
d'écoulements turbulents. 

Le mélange longitudinal apparaît comme l’un des factours fonda- 
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mentaux de détermination des propriétés statiques et dynamiques 
des colonnes de remplissage ; son influence, au demeurant, dépend 
de la situation hydrodynamique dans l'appareil. Si l’on considère 
les colonnes de remplissage comme des systèmes à paramètres dis- 
tribués, la construction pour ces colonnes de modèles qui prennent 
en compte le mélange longitudinal peut être abordée de deux maniè- 
res: ou bien par une description du processus fondée sur des équa- 
tions aux dérivées partielles du second ordre — c'est le modèle à dif- 
fusion — , ou bien par une représentation approchée du processus 
à l’aide de processus en plusieurs échelons, avec paramètres concen- 
trés à chaque échelon — c'est le modèle en cellules. 

Avant de passer à l'étude de ces modèles, introduisons la notion 
de symétrie longitudinale des courants dans l’appareil. Nous quali- 
fierons de symétriques les courants dont le degré de mélange longitudi- 
nal est identique dans chaque phase, ce degré pouvant être évalué 
aussi bien par le nombre nr de cellules de mélange total que par le 
coefficient de mélange longitudinal D,. Il est alors possible de 
classer de la façon suivante les modèles mathématiques d'un processus 
d'absorption dans un appareil de remplissage : 


modèle symétrique : ny, = nç = N; 
modèle asymétrique: n1 Æ ne; ni = Ni; na = No; 
modèle complètement symétrique: nz — nç — © ou 1; 
modèle complètement asymétrique: nr # nc; 

fr = 1, nn —= © ou n = ©, nG =. 


La construction d’un modèle mathématique avec prise en compte 
de la structure hydrodynamique des phases interagissantes rend 
possible une description mathématique plus exacte du processus en 
évolution dans un système à deux phases. 

Lorsqu'on utilise un modèle en cellules, on considère l’absorbeur 
à remplissage comme un système constitué d’une suite de cellules 
de mélange total entre lesquelles a lieu un échange de masse. Le nom- 
bre de cellules par phase est déterminé d’après le degré de mélange 
longitudinal desdites phases. Ce faisant, deux cas limites sont 
possibles : mélange total en phase liquide et déplacement total en 
phase gazeuse, ou au contraire, mélange total en phase gazeuse et 
déplacement total en phase liquide. Le premier cas est particulière- 
ment intéressant pour les absorbeurs à remplissage. 

Le modèle en cellules est décrit par un système d'équations 
différentielles fonctionnelles dont la résolution peut être effectuée 
de façon relativement simple sur calculateur numérique. La structure 
par blocs de ce modèle permet de faire appel à l'appareil de l'algèbre 
des blocs pour l'analyse du modèle de colonne et donc de réaliser 
commodément des simulations sur calculateur analogique. En outre, 
on peut obtenir par voie analytique, pour les modèles symétrique 
et complètement asymétrique, les fonctions de transfert utilisées 
‘dans l’analyse et la synthèse des systèmes de commande automatique 
d’une colonne de remplissage. En raison des avantages précédents, 
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le modèle en cellules convient mieux à la résolution des problèmes 
de commande que le modèle à diffusion. On fournit ci-dessous les 
résultats aux équations fondamentales du modèle en cellules, sous 
la forme de fonctions de transfert décrivant la dynamique du pro- 


cessus d'absorption en colonne de remplissage à. 


L, JT; | 6, Di-1 


Fig. III-7. Structure des courants de matière pour la =" cellule d'un modèle 
en cellules 


Modèle en cellules symétriques. Pour construire le schéma struc- 
tural du processus d'absorption, on utilise l'équation du bilan 
de matière en régime instationnaire. 

Gaz facilement solubles. La structure des courants de matière 
pour la ième cellule est montrée sur la fig. II[-7. Pour des gaz facile- 
ment solubles, on prend la résistance du côté de la phase gazeuse au 
cours de l’échange de masse et l'on admet que la force motrice du 
processus s'écrit en fonction de cette phase sous la forme 


AY = Yi — Ye = Yi — MA. 
Les équations qui décrivent le processus dans la ième cellule 
sont les suivantes: 
bilan de matière en phase liquide, 
| ; d 
— Les + Lay + KyH (ui — ve) = hi EE: (III,26) 


dt ? 
bilan de matière en phase gazeuse, 


dyi 
Gyra—Gyi—KvH (y: ye) = hGH À ; (111,27) 


loi de Henry, 
Ve = MT}; (III,28} 


où ye est la concentration équilibrée en phase gazeuse ; 77, la hauteur 
de la cellule. 
En transformant par Laplace l'équation (I11,26) compte tenu 
e (III,28), nous obtiendrons: 


La, + LrutKvH (mx) =h:H2p. (1,29, 

La fonction de transfert suivant le canal x, — x;,,, est 
0 | 
W, (p) — Tip+1 | (IIE,30) 


HS 


où 


L 


DS hLH 
re KyHm + L 1 


K KyHm + L E 


Ti = 


La fonction de transfert suivant le canal x; —- y, est 
K 

Wa) = (1,34) 

où 

KvyvH 


Ci KyHm+L 


Ti = Ts 


Transformons par Laplace l'équation (111,27) en tenant compte 
de (III,28); nous obtiendrons: 


Gyia—Gyi—KvH (im) =hcHyip. (III, 32) 
La fonction de transfert suivant le canal y, —+ x; est 
__ __K3 | 
Wa(P)=rsrrs (III,33) 
où 


8 KyH+G*' 53 KyHLG 


La fonction de transfert suivant le canal y, -> y;_, est 


| K 
W, (p) rit (111,34) 
OÙ 
G 
Ki=Rnie, Lit 


Les fonctions de transfert ainsi calculées offrent la possibilité 
d'élaborer un schéma structural pour la ième cellule. Il est parfaite- 
ment évident que la colonne toute entière se composera de n» cellules 
reliées entre elles en série. La fig. III-8 représente Le schéma structu- 
ral d’un modèle de processus d'absorption. 

La fig. IIT-9 reproduit le schéma d'assemblage du modèle sur 
calculateur analogue pour la structure ainsi obtenue. Afin de réduire 
le nombre de blocs d'intégration, on peut admettre, lors de la réali- 
sation du schéma, que la capacité de rétention en gaz dans l’équa- 
tion (FI1,27) est peu différente de zéro par suite de la faible densité 
du gaz (elle constitue environ 2 à 3 % de la capacité dynamique 
de rétention du liquide). 

Les fonctions de transfert Wa (p) et W, (p) obtenues pour kg = 0 
répondent à des fonctions de transfert des maillons amplificateurs : 


W3 (D) = K3, (III,55) 
W, (p) — K 4 (111,36) 
266 


LL Cellute neEcellule sMEcellule 


Fig. J11-8. Schéma fonctionnel d’un modèle de processus d'absorption 
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Fig. 111-9, Schéma d'assemblage sur calculateur analogique de la structure d'un 
modèle en cellules 


où les valeurs de X, et Æ, sont les mêmes que les quantités calculées 
ci-dessus. | | 

Gaz peu solubles. À la différence des gaz facilement solubles, la 
force motrice s'écrit ici sous la forme suivante: 


Le système d'équations initial, pour la ième cellule, est le suivant : 
équation en phase liquide, 


La + Ltd KvH(ze—s)=hH E:; (IL37) 


at ? 
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équation en phase gazeuse, 
Gyrs—Gyi—KvH (— 2) = kGH À: (III,38) 
relation d'équilibre, 


LUE 


Le = 


s ([IT,39) 

Par des transformations analogues aux précédentes, on obtient 
pour les gaz peu solubles une structure identique, avec Les fonctions 
de transfert suivantes : | 


D | 
| W, DE ee Tip+1 ; (HT, 40) 
ou 
L h1H 
Ki- KyH+L ? Ti KyHm+L 
__2i __ Ka 
| W; == FT: (III,41) 
où 
E KyH T hLH 
27 m(KyH+L)! 2 KyH+L 
L . 
Wie TEiT: (IL, 42) 
où 
__ KyHm __ him , 
3 Gm+KyH Ti Gr kyu: 
= Hi 2 Ki 
| Wine ir: (IL, 43) 
ol 
Gm 
Ki Gr kyh Ti Ts. 


Les schémas de structure et d'assemblage sur calculateur analo- 
gique pour les gaz peu solubles sont analogues aux schémas relatifs 
aux gaz facilement solubles. 


Analyse en conditions stationnaires du modèle en cellules. En 
fonction du degré de mélange longitudinal dans l'appareil, la valeur 
du coefficient volumique de transfert de masse subit des variations. 
Calculer ce coefficient selon une force motrice en moyenne logarith- 
mique n’est justifié que pour un régime de déplacement total, c'est-à- 
dire lorsque le nombre #7 de cellules tend vers l'infini. Pour cette 
valeur de n, le coefficient volumique de transfert de masse est déter- 
miné à partir de la relation suivante: 


G ya y) = Ky VEHI UE 7, (LL,44) 
2,3 log YH 91 
YK— y] 


où } est la longueur de la couche de remplissage. 
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Pour l'autre cas limite (régime de mélange complet), n = 1. 
On détermine facilement le coefficient de transfert de masse par la 
relation 

Ko — LG(1— a) 


V aLH—HGm(1—a«)" (UL,45) 


où & est la pente de la tangente à la caractéristique statique yx — 
= f (ya). 

Lorsque 1<<n<< 0, la grandeur Xy peut être déterminée 
d'après la caractéristique statique du modèle en cellules, laquelle 
s'obtient en posant p = O0 dans l'expression de la fonction de 
transfert de ce modèle. Pour ce faire, on représente la caractéristique 
statique par un polynôme du nème degré suivant le coefficient de 
transfert de masse : 


A(n)Kÿ+-B(n)Kfi+...+E(n)Ky+F(n)=0. (1,46) 


La résolution de cette équation algébrique du ème ordre fournit n 
racines, dont », sont réelles et n, imaginaires. Les racines imaginaires 
n'ont pas de sens physique et échappent donc à l'examen. Les valeurs 
des racines réelles sont situées à l’intérieur de l'intervalle 


KV in <Kv < Kvs 


où Æy;,, correspond au régime de déplacement total et K,,,, au 
régime de mélange total. | 

À un nombre déterminé de cellules correspond une valeur unique 
du coefficient de transfert de masse. La résolution de l'équation 
(111,46) sur calculateur numérique permet d'obtenir la variation du 
coefficient volumique de transfert de masse en fonction du nombre 
de cellules pour un degré de séparation donné. 

De nombreuses expériences ont permis d'établir que lorsqu'on 
approche du point d'inversion, il se produit un ajustement des 
profils de vitesse du gaz et du liquide suivant la section de la colonne, 
qui fonctionne alors en régime de déplacement total, 


Rectification dans les colonnes à plateaux 


Un montage de rectification se présente comme la réunion de plu- 
sieurs appareils : colonne de rectification proprement dite, bouilleur 
de la colonne, déflegmateur. Ces appareils, en cours de fonctionne- 
ment, sont tous reliés entre eux par des courants communs de liquide 
et de vapeur. Si, lors d’une simulation mathématique, les propriétés 
de l’un quelconque d’entre eux ne sont pas traduites de façon suffi- 
samment complète par le modèle, il peut en résulter des erreurs dans 
les résultats globaux de la simulation. De la sorte, les différents 
modèles mathématiques de colonnes de rectification comportent des 
groupes d' équations distincts, qui décrivent des aspects semblables 
du processus à simuler. Lesdits modèles peuvent différer l’un de 
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l’autre par le caractère plus ou moins complet de la description de 
ces aspects, et c’est cela, pour l'essentiel, qui détermine leurs domai- 
nes respectifs d'application concrète. 

Le tableau ÏIII-2 donne les équations qui caractérisent le mieux 
les différents types actuellement connus de modèles de colonnes de 
rectification à plateaux 4 Ce tableau ne distingue que six modèles 
fondamentaux, ayant entre eux des différences essentielles. Les 
modèles utilisés à présent dans la pratique peuvent être rattachés 
dans leur majorité à l’un des types cités ; le plus souvent, la diffé- 
rence réside seulement dans les modes d'expression des relations 
thermodynamiques et dans les algorithmes de résolution du système 
d'équations du modèle. 

Afin de rendre plus claire la classification du tableau III-2, 
on y sépare les groupes fonctionnels d'équations qui décrivent des 
propriétés. analogues des processus dans les divers modèles. 

Le groupe d'équations fondamental est constitué par les équations 
décrivant le processus de transfert interface des composants du mélan- 
ge à séparer ; ces équations, indispensables à la construction de tout 
modèle de colonne, sont pratiquement celles qui permettent de 
déterminer la composition de la phase vapeur quittant l'échelon de 
séparation en fonction de la composition connue du liquide à ce degré 
et de celle de la vapeur qui y entre. C’est cette relation qui est La plus 
complexe parmi celles à qui l’on a affaire pour mener les calculs 
de séparation, et c'est elle en même temps qui est la relation fonda- 
mentale. 

Ainsi qu'il résulte du tableau III-2, la simulation des colonnes 
de rectification utilise essentiellement comme modèles hydrodyna- 
miques de plateaux : pour le liquide, le modèle de mélange idéal et 
le modèle en cellules, et. pour la vapeur, le modèle de déplacement 
idéal et le modèle de mélange. Le mélange idéal de vapeur revient 
à supposer que celle-ci se condense sur le plateau, ce qui est géné- 
ralement admis lorsqu'on recourt à la notion de plateau théorique. 

Les modèles mathématiques de colonnes de rectification fondés 
sur la substitution aux plateaux réels d’échelons de séparation théori- 
ques se sont largement répandus dans la pratique des projets de colon- 
nes, du fait qu'ils permettent de calculer les colonnes sans tenir 
compte de la conformation hydrodynamique des plateaux. Ces modè- 
les (cf. tableau ITT-2, modèles 3, 5 et 6) constituent essentiellement 
une tentative pour remplacer la description d'une colonne de rectifi- 
cation par celle d'un appareil où la vapeur est entièrement condensée 
sur les échelons de séparation. 

On a là, jusqu'à un certain point, l'expression d’une propriété 
du processus de rectification, puisque l'interaction de phases vapeur 
et liquide dont les températures sont différentes s'accompagne de 
phénomènes de condensation. Ceci dit, une telle méthode laisse 
absolument de côté les phénomènes d échange de masse interphase, 
phénomènes qui ne peuvent pas rie pas exercer d'influence sur les 
propriétés d'une colonne de rectification. 
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L'autre groupe de modèles (cf. tableau III-2, modèles 1, 2, 4), 
au contraire, ne reconnaît pas les processus de condensation ou 
d'évaporation en tant que facteurs fondamentaux de la séparation 
et représente l’échange de masse interphase comme étant le résultat 
du seul transfert de substance par diffusion. Naturellement, ce mode 
de représentation ne saurait être considéré comme l'unique méthode 
correcte de simulation d’un processus de séparation. Néanmoins, 
son utilisation permet de tenir compte des conditions hydrodynami- 
ques sur les plateaux ; en outre — et c'est là, peut-être, l'avantage 
le plus important de cette méthode — , elle rend possible l’établisse- 
ment d'une relation univoque entre les plateaux de l’appareil réel 
et leur représentation dans le modèle. 

Dans le groupe d'équations du modèle mathématique doivent 
obligatoirement figurer, sous une forme ou sous une autre, Les expres- 
sions destinées au calcul des relations d'équilibre entre les composants 
des phases liquide et vapeur. De la plus ou moins grande exactitude 
avec laquelle les expressions adoptées décrivent l'équilibre effectif 
du mélange réel dépend dans une large mesure la précision des résul- 
tats de la simulation, et donc aussi la capacité du modèle à prévoir 
le comportement de la colonne réelle. 

Pour décrire l'équilibre dans les mélanges à à plusieurs composants, 
on utilise le plus souvent des relations d'équilibre exprimées à l’aide 
de constantes d'équilibre ou relatives à la volatilité des composants 
à séparer. Dans ces conditions, la composition de la vapeur en équi- 
libre avec un liquide de composition connue est déterminée par l’équa- 
tion 


Yia=kn(l)ti,n, (HI,47) 


où k, (4) est la constante d'équilibre, fonction de la lempérature 
et de la pression au ifme échelon de séparation. 
La température à un échelon se calcule en résolvant l'équation 


Duta Diba (ti) ain = 1. (111,48) 


Dans le cas général, il n'est pas possible de trouver pour un com- 
posant quelconque un mode de variation de k, (t;) qui soit valable 
pour n'importe quel mélange. C'est pourquoi, en étudiant la sépa- 
ration de tout mélange concret, il est nécessaire d'employer chaque 
fois les données sur l'équilibre que l’on a obtenues pour le cas précis 
considéré. Mais même dans ces conditions, une erreur est possible, 
puisqu'une équation du type (III,47) ne peut être utilisée pour décri- 
re l'équilibre lorsque la composition subit de larges variations, du 
fait qu'elle ne tient pas compte de l'influence mutuelle qui a lieu 
entre composants dans les mélanges réels. C’est seulement pour la 
séparation de mélanges binaires que la donnée d'une relation du type 
(III,48) ne présente pas de difficultés ; alors, en effet, les propriétés 
du mélange qui se trouve à la température d'ébullition sont détermi- 
nées sans ambiguïté par la concentration d'un seul composant. Dans 
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Modèles mathématiques de colonnes 
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des.cas semblables, on peut représenter les données d'équilibre sous 
la forme d'une dépendance fonctionnelle de la composition du mélan- 
ge, ce qu'il est facile de faire quand on dispose des données expéri- 
mentales correspondantes. 

Un des critères qui autorisent à séparer nettement en deux groupes 
l’ensemble des modèles mathématiques utilisés dans les processus 
de rectification est la prise en considération des bilans thermiques 
aux échelons de séparation. Selon ce critère, tous les modèles se 
subdivisent en modèles où les courants de vapeur et de liquide ont 
des valeurs constantes suivant la hauteur de la colonne (cf. tableau 
III-2, modèles 1, 3, 4) et en modèles où l’on tient compte de la varia- 
tion des courants, laquelle est conditionnée par la façon dont 
l’enthalpie dépend de la composition du mélange de séparation. Le 
premier groupe de modèles peut être employé — et est dans l'en- 
semble employé — pour simuler le processus de séparation de mélan- 
ges dont les composants ont des chaleurs d'évaporation, et donc des 
températures d'ébuilition, qui diffèrent peu les unes des autres, 
L'autre groupe de modèles s'utilise dans les cas où cette différence 
ne peut être négligée, c'est-à-dire où l’on simule la séparation de 
mélanges dont l’ébullition intéresse un large intervalle de tempé- 
rature. Le fait de ne pas prendre en considération la variation des 
valeurs des courants de vapeur et de liquide avec la hauteur de la 
colonne peut conduire dans certains cas à des erreurs considérables 
lors des calculs relatifs au pouvoir séparateur de la colonne. 

Lorsqu'on utilise les méthodes de calcul par plateaux théoriques, 
il n'est pas difficile, en principe, de tenir compte des variations avec 
les échelons de séparation des valeurs des courants de vapeur-et de 
liquide ; alors, en effet, les compositions sont déterminées sans ambi- 
guité par les conditions d'équilibre et le déroulement du processus 
en régime de production. Il en va autrement lorsque la séparation 
est calculée en se servant d'un mécanisme d' échange de masse par 
diffusion. Si, pour la séparation de mélanges à domaine restreint: 
d'ébullition, l’on peut admettre l'existence d’un transfert de masse 
équimolaire entre liquide et vapeur; pour la séparation de composants. 
à chaleurs d'évaporation nettement différentes, par contre, il faut. 
tenir compte de ce que le transfert de masse n’est pas équimolaire, 
d'où un calcul bien plus complexe de la composition aux échelons 
de séparation. 

Un important paramètre, qui détermine le fonctionnement des 
colonnes de rectification dans le domaine des charges limites, est 
constitué par l'entraînement hors des plateaux du liquide par la 
vapeur. La caractéristique quantitative de ce phénomène se présente 
sous la forme de fonctions puissance de Ia vitesse de la vapeur. En 
règle générale, l’exposant de ces fonctions est supérieur à trois. 

Il faut aussi noter que dans les calculs de séparation des mélanges 
à large domaine d'ébullition, ne pas prendre en considération les 
phénomènes d'entraînement peut conduire à des erreurs très notables 
sur le choix de l'agencement de l’appareillage, dans la mesure où 
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c'est justement dans de tels cas qu'on observe une variation impor- 
tante de la vitesse de la vapeur avec la hauteur de l’appareil. Dans 
ces conditions, une variation encore plus forte de la valeur de l’entrat- 
nement avec la hauteur de l'appareil peut réduire fortement le 
pouvoir séparateur des différents secteurs de la colonne. 

On a considéré ci-dessus les questions fondamentales concernant 
la simulation de la colonne proprement dite. Mais pour simuler le 
processus de séparation dans son ensemble, le modèle mathématique 
doit comporter aussi des équations décrivant le fonctionnement de la 
bouilloire et du déflegmateur. 

Les types existants de bouilleurs de colonne peuvent en gros 
être classés en trois catégories. On {a tout d'abord les bouilleurs 
à évaporation partielle, dans lesquels l’échauffement est réalisé 
par rapport de chaleur à travers des réchauffeurs spéciaux. Une 
autre catégorie est représentée par les bouilleurs à évaporation totale, 
où une certaine partie du liquide de la bouilloire, prélevée en per- 
manence sur le courant général, est évaporée de façon pratiquement 
intégrale. Une dernière catégorie, enfin, est constituée par les bouilleurs 
à échauffement et amenée de vapeur vive. Les bouilleurs de la 
première catégorie peuvent être considérés comme un échelon de 
séparation théorique, alors que la dernière catégorie est équivalente 
à un plateau dont le rendement de séparation est inférieur à un par 
suite du faux-bond d'une partie de la vapeur. La description hydro- 
dynamique rigoureuse des bouilleurs des première et dernière caté- 
gories forme un problème assez complexe ; c’est pourquoi, lors d’une 
simulation mathématique, on fait pratiquement dans tous les cas 
l'hypothèse que dans ces bouilleurs a lieu un mélange idéal. 

Deux types de construction sont représentatifs des déflegmateurs 
de colonne : le condensateur complet et le déflegmateur partiel. Dans 
le premier cas, la description mathématique du déflegmateur est 
caractérisée par des compositions égales pour la vapeur sortant de la 
colonne et le liquide entrant en aspersion. Par ailleurs, lorsque le 
flegme est amené avec une température inférieure au point d'ébulli- 
tion, il faut donner en plus son enthailpie. | 

Le déflegmateur partiel, généralement parlant, doit être considéré 
comme un appareil d'échange de masse dans lequel se produit une 
séparation complémentaire au sein du contre-courant, avec conden- 
sation continue d'une partie de la phase vapeur. Aucun exemple 
d'un tel mode de description mathématique du déflegmateur n’a& 
encore été décrit dans les ouvrages scientifiques. On utilise comme 
caractéristique de séparation du déflegmateur, dans la pratique, son 
rendement de séparation, de la même façon que lorsqu'on se donne 
le rendement d'un plateau. Cette méthode est naturellement une 
approche très grossière de la réalité, puisqu'il n’est pas alors possible, 
par exemple, de simuler des déflegmateurs partiels dont le rendement 
de séparation soit supérieur à 4, et puisque surgissent, en outre, 
certaines difficultés dans la prise en considération de l'influence des 
paramètres du régime sur le pouvoir séparateur de déflegmateur. 
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Lors de la résolution des problèmes de commande, les caracté- 
ristiques dynamiques du processus jouent un rôle déterminant dans 
le choix du système de régulation. Pour estimer les qualités dyna- 
miques d'un tel système, il n’est possible d'employer que les modèles 
de processus instationnaires. 


Algorithmes de simulation. Une fois adoptée une certaine des- 
cription mathématique, le processus de simulation, ainsi qu'on l’a 
déjà noté, consiste à résoudre le système d'équations du modèle 
mathématique pour un ensemble donné de conditions extérieures. 
On prend généralement pour conditions extérieures : 

a) l'alimentation de la colonne avec prise en considération des 
caractéristiques quantitatives et qualitatives ; 

b) la quantité de chaleur apportée au bouilleur de la colonne; 

c) la quantité de chaleur emportée hors du déflegmateur. 

Cette dernière condition est souvent remplacée par la donnée 
des caractéristiques du flegme présenté à l’aspersion, dans la mesure 
où l'on parvient ainsi à éviter un examen du fonctionnement du 
déflegmateur. | 

Dans le groupe fondamental de conditions extérieures qui vient 
d'être indiqué, certaines conditions peuvent être liées entre elles 
ou avec les paramètres intérieurs du processus par des relations 
complémentaires, que l’on inclut dans le système d'équations du 
modèle lorsqu'on l'utilise pour l'élaboration de systèmes de régula- 
tion. 

Le calcul du régime d’une colonne pour un ensemble donné de 
conditions extérieures est formellement un problème mathématique 
de résolution d'un système d'équations non linéaires d'ordre élevé. 
On connaît en analyse numérique des méthodes directes de résolution 
de ce problème; mais elles entraînent des calculs volumineux qui 
sont seulement à la portée des calculateurs de grande puissance. 
C'est pourquoi l’on emploie habituellement des méthodes qui met- 
tent à profit les particularités de structure du système d'équations 
de la description mathématique. 

Dans la mise au point de l'algorithme de résolution des systèmes 
d'équations du modèle mathématique, le fait de tenir compte ou non 
des bilans thermiques des courants suivant les plateaux de La colonne 
est primordial. Quand on ne considère pas les bilans thermiques, 
‘la non-linéarité du système d'équations du modèle provient pour 
l'essentiel des expressions destinées au calcul de la séparation à 
chaque échelon. Dans ce cas, les bilans de matière sont représentés 
par des équations linéaires relativement aux compositions inconnues : 


L'tiin— nr) = V (Yi, — Yi he (111,49) 


L'introduction dans le modèle mathématique des bilans thermi- 
ques aux échelons de séparation a pour conséquence que dans les 
équations (III,49) les courants de liquide et de gaz ne peuvent plus 
être considérés comme des grandeurs connues et données. Leurs va- 
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leurs sont liées aux enthalpies du liquide et de la vapeur. Les équa- 
tions (111,49) deviennent donc essentiellement non linéaires : 


Lintiss— Lit = Vintin— Viaÿiu re (IIT,50) 


Parmi les méthodes de résolution des systèmes d'équations des 
modèles mathématiques qui prennent en considération les bilans 
thermiques aux échelons de séparation, la méthode la plus répandue 
est celle qui consiste à préciser à tour de rôle Les valeurs des courants 
de matière et des compositions. On calcule d’abord les valeurs des 
compositions sur tous les échelons de séparation d’après les valeurs 
approchées prises par les courants. Ensuite, on fait une correction 
sur les courants de vapeur et de liquide initialement adoptés, après 
quoi l’on effectue de nouveau le calcul des compositions et ainsi 
de suite. 

De la sorte, on résout à l'étape du calcul des compositions le 
système d'équations du modèle (bilans thermiques exclus) pour des 
valeurs connues des courants dans la colonne. De ce fait, l'algorithme 
de résolution des systèmes d'équations d’un modèle mathématique, 
lorsqu'il est construit en tenant compte des bilans thermiques dans 
la colonne, peut être considéré comme la réunion de deux algorithmes, 
dont l’un assure le calcul des compositions suivant les échelons de 
séparation tandis que l’autre effectue la correction des valeurs des 
courants de vapeur et de liquide dans la colonne. Une telle méthode 
permet d'éviter dans une large mesure la résolution des systèmes 
d'équations non linéaires et les difficultés qui lui sont liées ; à chaque 
étape du calcul, en effet, une grande partie des équations se trouvent 
être linéaires. 

Pour réaliser l'algorithme de calcul des compositions avec des 
valeurs données des courants de vapeur et de liquide, on emploie 
différents procédés, qui sont le. plus souvent fondés sur les propriétés 
concrètes du système d'équations décrivant la répartition des compo- 
sitions suivant les échelons de séparation. 

L'un de ces procédés est la méthode bien connu du 
calcul de plateau en plateau. Le défaut d’une telle 
méthode réside dans la possibilité d'apparition d'une instabilité 
dans le schéma de calcul, laquelle se manifeste notamment lors des 
calculs de séparation de composants dont les volatilités diffèrent 
fortement. Afin d'éliminer ce défaut, diverses variantes de cette 
méthode ont été proposées, qui consistent dans leur majorité 
à utiliser des sens différents pour le calcul. Par exemple, on propose 
de faire le calcul dans le sens bouilloire-déflegmateur pour les com- 
posants lourds et dans le sens déflegmateur-bouilloire pour les com- 
posants légers. On utilise aussi la méthode de calcul 
avec rencontre, selon laquelle le secteur d'évaporation 
de la colonne est calculé dans le sens bouilloire-section de l’alimen- 
tation, et le secteur de liquéfaction, depuis le déflegmateur jusqu'à 
la section de l'alimentation également. Les discordances entre les 
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résultats obtenus à la section de l'alimentation servent de critère 
pour corriger la composition des produits finaux. 

Si, en utilisant un modèle mathématique fondé sur les plateaux 
théoriques, on suppose que la composition de la vapeur équilibre 
sur un plateau celle du liquide, le système d'équations de bilan 
(111,49) devient, pour des valeurs données de la température suivant 
les plateaux, un système linéaire par rapport aux valeurs des compo- 
sitions. Dans ce cas, pour calculer les compositions selon les échelons 
de séparation, il est possible d'appliquer les méthodes matricielles 
de résolution des systèmes d'équations linéaires, en faisant ensuite 
une correction sur la distribution des températures. | 

Pour une simulation de processus de rectification où l’on se sert 
d'un mécanisme de transfert de masse, la seule méthode pratiquement 
appliquée à l’heure actuelle est celle du calcul plateau par plateau 
dans le sens bouilloire-déflegmateur sur toute la colonne. Le calcul 
dans le sens inverse implique la nécessité de résoudre pour chaque 
plateau un système d'équations transcendantes, comme le montre 
la structure des équations décrivant l'échange de masse sur un pla- 
teau (cf. tableau. III-2, modèles 1, 2, 4). Pour garantir la stabilité 
du schéma de calcul dans une direction, on a élaboré des algorithmes 
efficaces, qui n’exigent pas.d’ augmenter de beaucoup la mémoire 
dans le calculateur et permettent même dans certains cas de réduire 
la durée totale de la résolution. 


Régulation des colonnes de rectification. Le processus de rectifica- 
tion est caractérisé par une série de paramètres indépendants et 
dépendants. On peut subdiviser les variables indépendantes en deux 
groupes: variables extérieures et variables intérieures. 

Font partie des variables intérieures : la composition du distillat ; 
celle du produit de la bouilloire ; le rapport de la quantité de liquide 
évaporée dans la bouilloire au débit du mélange initial; le rapport 
de la quantité d’aspersion extérieure à celle du distillat. Si deux des 
variables sont prises pour indépendantes, les deux autres deviennent 
dépendantes. Se rapportent également aux variables intérieures : 
les compositions et les débits de la vapeur et du liquide dans une 
section quelconque de la colonne, la quantité de distillat et de 
produit de la bouilloire, la quantité de chaleur prise dans le défleg- 
mateur. a 

Dans l’écrasante majorité des cas, on demande seulement aux 
systèmes de contrôle automatique (SCA) du processus de rectification 
de stabiliser les paramètres qui influent sur le 
processus de séparation. De tels SCA sont rationnels quand les per- 
turbations et les oscillations dans la qualité du produit sont faibles. 
Pour des variations importantes de la quantité et de la composition 
du mélange initial, on ne peut éviter que la composition fixée pour 
les produits initiaux ne subisse des écarts importants. Plus le nombre 
de variables indépendantes stabilisées est grand, plus il est simple 
de réaliser un contrôle stable du fonctionnement de la colonne de 
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rectification. Stabiliser toutes les variables permettrait, certes, de 
toujours respecter les bilans de chaleur et de matière assignés à la 
colonne ; mais une telle stabilisation totale est impossible, en raison 
des conditions techniques ou économiques de conduite du processus 
de séparation. Entre autres exemples, il est difficile, en pratique, de 
stabiliser la composition d’un mélange initial qui provient habituelle- 
ment de l’ opération précédente ; la variation de la composition peut 
ainsi être à l'origine des principales perturbations du processus. 
Comme, d'autre part, on s'efforce de présenter le mélange initial 
à la température de l'alimentation. 

Celle-ci doit parvenir à la colonne de rectification avec une vitesse 
constante. Le contrôle du débit de l'alimentation peut être considéré 


Fig. 111-140. Schéma d'un contrôle avec stabilisation de l’alimentation et du ni- 
veau du liquide dans la bouilloire: 


1 — colonne de rectification; 2 — réchauffeur du mélange initial; 3 — bouilleur; RD = 
régulateurs de débit, RN — régulateur de niveau 


comme une stabilisation des paramètres qui se poursuit indépendam- 
ment du processus en cours dans la colonne de rectification. Dans la 
pratique, un tel contrôle est faisable si l'on dispose d'une capacité 
d'alimentation pourvue d'un stock suffisant de mélange initial. L'un 
des schémas possibles de stabilisation du débit d'alimentation est 
représenté fig. III-10. 

La composition et la température d'ébullition des liquides à tous 
les plateaux de la colonne de rectification sont liées entre elles. Une 
variation de ces paramètres en un point quelconque s'étend à toute 
la. colonne à l'expiration du temps de retard. C'est pourquoi il est 
impossible de contrôler ces paramètres indépendamment en plusieurs 
points de la colonne. 
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La sortie du produit hors du bouilleur est généralement assurée 
par un régulateur de niveau. Le niveau du liquide dans la bouilloire 
ou le bouilleur de la colonne est lié aux autres paramètres à contrôler : 
température (composition) du liquide et pression dans la colonne. En 
fonction des propriétés physiques du mélange soumis à séparation, de la 
constitution de la bouilloire, de sa charge thermique, etc., le degré de 
corrélation des paramètres à contrôler peut varier dans de larges 


Fig. III-11. Contrôle de la pression Rpier dans la colonne et dans la capacité 
à flegme: 


4 — colonne; 2 -—— déflegmateur; 3 — capacité à flegme:; & — pompc; RP — régulateurs 
de pression ; RN — régulateur de niveau : RD -— régulateur de débit 


limites. Si ce degré est faible, le schéma de stabilisation du niveau 
(1111-10) peut être appliqué avec succès. 

La stabilisation du débit de la vapeur de chauffage n'est à recom- 
mander que si le mélange initial est de composition constante. Sinon, 
pour une arrivée constante de vapeur dans le bouilleur, on a fatale- 
ment dans celui-ci d'importantes oscillations de la composition du 
produit, ce qui est inadmissible. L'alimentation doit alors se faire 
aussi en quantité constante. Quand la composition du mélange initial 
ne varie pas, alors, pour une arrivée de vapeur invariable, une réduc- 
tion de la quantité de mélange initial peut s'accompagner d'une 
élévation de la température dans la colonne et d’une diminution du 
degré de pureté du distillat. Quand la quantité de mélange initial 
augmente, le composant à bas point d'ébullition tombe dans le 
produit de la bouilloire. 

Le distillat est pris habituellement dans une capacité à flegme, 
dans laquelle les oscillations du niveau n'influent pratiquement 
pas sur le processus qui a lieu dans la colonne. Pour un tel schéma, 
le contrôle du niveau dans la capacité à flegme peut être considéré 
comme un problème à part, non lié au processus fondamental. 

Le bon fonctionnement de la colonne de rectification dépend 
de la qualité du contrôle de La pression dans la colonne. La pression 
joue un rôle particulièrement important dans la séparation de com- 
posants voisins par leurs propriétés physico-chimiques. 
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La fig. IIT-11 représente une version du contrôle de la pression 
séparément dans la colonne et la capacité à flegme. Ce schéma permet 
au condensateur-réfrigérateur de fonctionner dans des conditions 
invariables et assure une arrivée régulière du produit condensé dans 
la capacité à flegme. 

Systèmes de contrôle automatique fondés sur la constance des pro- 
portions entre les courants. Dans le contrôle de la qualité des produits 
finaux, les perturbations les plus importantes proviennent du débit 
et de la composition de l'alimentation. Il s'ensuit du bilan matériel 
total de la colonne que lorsque les caractéristiques de l'alimentation 
varient, un seul des courants porteurs de produit a un débit qui peut 
être fixé de façon indépendante. Le débit de l’autre produit est 
déterminé par celui de l'alimentation et constitue une variable 
dépendante. De la sorte, on peut choisir le débit soit du distillat, 
soit du produit de la bouilloire en tant que courant sur lequel agira, 
directement ou non, le système de contrôle. Toutefois, pour assurer 
l'invariabilité du pouvoir séparateur de la colonne, il est nécessaire 
de maintenir constant le rapport du distillat à la charge en vapeur. 

Lorsque la pression est constante dans la colonne, il existe essen- 
tiellement deux procédés de réalisation d'un système de contrôle 
fondé sur la constance des proportions entre les courants: 

4. Un contrôle qui garde constante la proportion entre la quan- 
tité de distillat et celle de la vapeur de chauffage arrivant dans 
la bouilloire de la colonne (fig. II1-12). Le régulateur de niveau RN 
maittient le niveau du produit de la bouilloire et en régularise le 
débit. Le régulateur RP des proportions entre les courants contrôle 
la quantité de vapeur de chauffage amenée dans la bouilloire, de 
façon telle que le rapport des deux courants soit constant. Le courant 
du flegme est contrôlé à son tour par un régulateur de température 
RT, en fonction de la température dans la partie supérieure de la 
colonne. 

2. Un contrôle qui garde constant l'indice de flegme (fig. IIT-13). 
Le régulateur RN maintient la constance du niveau du produit de la 
bouilloire, et le régulateur RP des proportions, celle de l'indice de 
flegme.La quantité de vapeur arrivant dans la bouilloire de la colon- 
ne est contrôlée par un régulateur de débit RD, en fonction de la 
température dans la partie inférieure de la colonne. 

Les schémas qui viennent d'être examinés sont simples à réaliser ; 
ils sont utilisables essentiellement pour la rectification binaire. 
En cas de rectification à plusieurs composants, une condition néces- 
saire pour qu'ils puissent être appliqués est que la température au 
point de prélèvement de l'impulsion soit en corréspondance univoque 
avec la composition du mélange. 

La plupart du temps, la première variante (cf. fig. III-12) s'em- 
ploie pour réguler le fonctionnement de la colonne dans les cas où les 
conditions exigées sur la qualité du produit de la bouilloire sont 
plus rigoureuses, et la deuxième variante (cf. fig. I11-13), pour la 
sélection d’un distillat de haute qualité. 
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Fig. I11-12. Contrôle suivant la proportion entre le distillat et la vapeur de 
_ Chauffage: | 
 — colonne; 2 — bouilleur: 3 — déflegmateur; 4 — pompe du liquide de la bouilloire 
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Fig. 111-13. Contrôle à indice de flegme constant! 
1 — colonne ; 2 — bouilleur; 3 —capacité à flegme ; k — déflegmateur: 5 == pPOMPE 


Les schémas de contrôle avec constance de la proportion entre 
les courants ont les défauts suivants: 

1. Possibilité d'une augmentation excessive de l’indice de flegme 
{ou d’une diminution excessive de la quantité de distillat à sélection- 
ner), ce qui abaisse le rendement de la colonne, ou au contraire 
diminution excessive de l'indice de flegme (ou augmentation excessi- 
ve du distillat à sélectionner), ce qui abaisse le pouvoir séparateur 
de la colonne. L'un des moyens d'éviter une baisse du pouvoir 
séparateur de la colonne consiste à choisir la proportion entre quanti- 
té de vapeur de chauffage et produit de la bouilloire (ou indice de 
flegme) en faisant attention à ce que le pouvoir séparateur reste 
au niveau nécessaire même pour les caractéristiques les plus défa- 
vorables de l’alimentation initiale. Mais alors, la colonne fonctionne- 
ra d'une manière peu économique pour des valeurs moyennes des 
paramètres. Il faut donc trouver une solution de compromis entre les 
exigences de l’économie et celles de la fiabilité du fonctionnement. 

2. Complexité dans le choix du plateau d’où doit être prélevée 
l'impulsion de contrôle de la quantité de flegme. 

Système de contrôle à anticipation. Quand l'alimentation voit 
sa composition et sa quantité varier, deux versions sont possibles 
pour la réalisation d'un système de contrôle à anticipation: un con- 
trôle de la quantité de distillat et un contrôle de la quantité de cha- 
leur apportée à la bouilloire de la colonne. Selon les exigences émises 
envers les produits de séparation, ces deux schémas peuvent être ou 
non utilisés conjointement. 

Le système de contrôle à anticipation consiste à résoudre conti- 
nûment l'équation de bilan matériel au cours du fonctionnement de la 
colonne de rectification: 


PR ?r ww" 
Yy—Yw 


où P est la quantité de distillat ; F, la quantité de mélange initial ; 
Yv, la teneur en vapeur du distillat ; zw, la composition du liquide 
de la bouilloire. 

Outre les capteurs et les éléments d'exécution, le SCA comprend 
des blocs de calcul assurant à chaque instant le calcul des actions 
de régulation. Les relations utilisées dans ces blocs sont déterminées 
à l'avance à la suite d’une analyse des caractéristiques de l'objet 
du contrôle. | 

Le système de régulation, qui maintient les produits de sépara- 
tion supérieur et inférieur à la qualité voulue (fig. I11-14), se com- 
pose de deux circuits. Le premier d'entre eux est destiné à conserver 
une proportion donnée entre les quantités de distillat et d’alimen- 
tation et pourvoit à ce que le prélèvement du produit supérieur soit 
conforme à l'équation de bilan matériel. Lorsque le pouvoir sépara- 
teur de la colonne est constant, le débit du distillat est directement 
proportionnel au titre de composants tirés de l’alimentation. Comme 
le titre des composants facilement volatiles y dépend de sa quantité 
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et de sa composition, on établit sur la ligne”d'’alimentation, à côté 
d'un capteur de débit, un analyseur de qualité. Les résultats des 
mesurés faites par de tels capteurs sont utilisés dans le bloc arithmé- 
tique pour calculer la proportion à respecter pour les courants [extrac- 
tion de racine (y) et élévation au carré (V2)]. 

Le deuxième circuit est destiné à maintenir une proportion 
constante entre le débit de l’alimentation et la quantité de chaleur 
apportée à la bouilloire de la colonne. Les éléments d'exécution sont 
dans les deux cas les régulateurs de débit RD. 


Fig. 111-14. Système de contrôle à anticipation” 
4 — colonne; 2 -— bouilleur; 3 — déflegmateur; & — capacité à flegme 


Lors du contrôle de la qualité des produits supérieur et inférieur, 
la constance du pouvoir séparateur de la colonne peut être assurée 
en maintenant une proportion donnée entre la quantité de vapeur et 
la quantité l'alimentation. La quantité de produit supérieur n'est. 
alors corrigée que lorsque la composition de l'alimentation varie. 

Un changement dans la composition de l'alimentation s’accom- 
pagne d’une variation de son enthalpie. On peut donc utiliser aussi 
un système à anticipation pour effectuer un contrôle suivant l'enthal- 
pie de l'alimentation. Une variation de cette enthalpie entraîne une 
redistribution des produits de séparation entre le distillat et le résidu 
de la bouilloire. Dans ce cas, le système de contrôle peut être élaboré 
de telle façon que la quantité de vapeur contenue dans la partie 
supérieure de la colonne reste constante (de même, par conséquent, 


290 


que la composition du distillat) et que la quantité de produit defla 
boulloire varie. | | 

Les systèmes de contrôle à anticipation comportent toujours un 
plus grand nombre d'instruments que les schémas à action en retour. 
Un SCA à anticipation a les avantages suivants: augmentation de la 
sortie de produit grâce à une diminution des coefficients de débit, 
baisse des dépenses en énergie, réduction de la capacité des réservoirs 
intermédiaires. 


Extraction liquide dans les colonnes 
de remplissage 


Le type du modèle mathématique d'extracteur à liquide est établi 
d’après la structure interne des courants correspondant à un régime 
hydrodynamique donné. Ce modèle définit les paramètres fondamen- 
taux du processus dont le sens et les vitesses des courants dans la 
colonne, la capacité de rétention et la vitesse d'échange de masse 
à travers l'interface. 

Les limites suivantes déterminent l'existence de différents régimes 
hydrodynamiques ; wa/ws <Z 0,15: domaine de mouvement libre 
des gouttes; wa/wc & 0,15 à 1: domaine de mouvement contraint 
des gouttes ; w, est ici la vitesse de la phase dispersée, wx la vitesse 
d'engorgement. 

L'équation de la vitesse wx (phase continue) au point d'engorge- 


ment est 5 
w?4a Ye ie Ocd _ 
log | Fe Me (ES) : 
= —0,474—1,75 (72) (te), (UL,51) 


où a est la surface spécifique de remplissage ; F4, le volume libre de 

remplissage ; Ye, Ya, les poids spécifiques des phases continue et 

dispersée ; ue, la viscosité de la phase continue: V,, Va, les vitesses 

volumiques des phases continue et dispersée; coca, la tension inter- 
phase; ocb, Our, les tensions superficielles des liquides. 

Les vitesses linéaires des phases sont calculées selon la relation 

wa = we F-) | (III,52) 

La capacité de rétention de la colonne par rapport à la phase 

dispersée ka peut se calculer approximativement pour différentes 
phases, d’après la formule | | | 


V V 
ms Tir = FoVo (1 — ha), (111,53) 


où Vo est la vitesse de remontée des gouttes de la phase dispersée 
à l'intérieur du remplissage pour une phase continue immobile, 
lorsque Ve = O0 et Va—> 0 (la valeur de V, est déterminée expéri- 
mentalement). 
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Modèle de nées idéal. On a pour ce modèle: 


be Le. TE — (Kyo (Co — Ce) = = 
(IIT,54) 
cg “ 
d 3 + (Ky)a (cd — ca) = 0. 
Modèle à diffusion. On a pour ce modèle: 
02 ôCc 
De — We ee — (Ky}e (Co — cé) = 0, : 

(LIT,59) 


2c 


Da Fe ua _…. + (Kv)a (ci — ca) = 


En vue des calculs, on suppose que le coefficient de transfert ne 
varie pas avec la hauteur de la colonne et que les vitesses linéaires 
wa et w. des courants et les coefficients de mélange longitudinal ne 
varient pas avec la hauteur et la section de l'appareil. 

Les systèmes d'équations (111,54) et (111,55) sont résolus sur 
calculateur après qu'on y ait déterminé expérimentalement les 
coefficients de transfert de masse (X,) et (Ky)a, les coefficients de 
mélange longitudinal D, et Da et les vitesses des courants we et wa. 

Ces derniers temps ont été mis au point des modèles plus adéquats 
de colonnes d'extraction à remplissage : modèle en cellules à mélange 
en retour © et modèle en cellules à zones de stagnation. 


8 Mélanges en milieu liquide par mélangeurs 
mécaniques 


Un grand nombre de travaux ont été consacrés à des recherches 
sur le brassage dans les appareils à mélangeurs: ont été étudiées 
l'influence du nombre de tours, de la configuration et de la répartition 
des mélangeurs, celle du nombre et du type des cloisons, des proprié- 
tés physico-chimiques du milieu, de la situation de l'entrée et de la 
sortie, celle aussi d’autres facteurs. Néanmoins, il est fréquent que 
le caractère spécifique de tel ou tel processus de mélange ne permette 
pas de se servir des recommandations de ces travaux, de sorte que 
l'on conçoit des appareils aux caractéristiques médiocres et que les 
processus qui S'y produisent diffèrent notablement des processus 
idéaux. Il est donc nécessaire de créer un modèle plus général et en 
même temps facilement adaptable à des conditions concrètes. 

Dans un appareil muni d'un mélangeur à palettes, le courant 
principal est un courant radial qui se sépare en deux courants près 
de la paroi, les grandeurs de ces courants dépendant de la position 
du mélangeur ; celui-ci divise ainsi l’appareil en une zone supérieure 
et une zone inférieure, avec des courants de circulation indépendants. 
En se fondant sur une telle topologie des courants dans l'appareil, 
on peut formuler un modèle de circulation à struc- 
ture variables, composé de deux circuits qui contiennent 
chacun un nombre variable de cellules de mélange idéal et qui se 
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rejoignent dans la zone de mélange, celle-ci constituant une cellule 

de mélange idéal. Le paramètre du modèle est le cheminement du 

courant d'entrée, qui coïncide avec les courants de circulation dans 

l'appareil et est déterminé par la disposition mutuelle de l'entrée 

et de la sortie. Le volume des zones dépend dans chaque circuit de la 

position du mélangeur et peut se calculer par les formules suivantes : 
pour le volume de la zone située au-dessus du mélangeur, 


Va (H—h) 2; (11,56) 
pour celui de la zone située au-dessous du mélangeur, 
Ve he, (111,57) 


où À est le niveau du liquide dans l’appareil, h, la distance du fond 
de l'appareil au mélangeur à palettes, D, le diamètre de l'appareil. 

Le volume V,, de la zone de mélange idéal à proximité du mélan- 
geur est déterminé d’après l'équation 


Vm= 2 (5D2+ d'+ Dd), (111,58) 


où d est le diamètre de la circonférence décrite par une palette. 
On peut trouver le nombre de cellules dans les zones supérieure 
et inférieure à partir de la relation 


ven. (111,59) 


Lorsque la position du mélangeur varie, le modèle va se 
déformer : 


Na = Mm=1, —=n—=vNv pour k/H > 0,,, 
Ra = Ne = À pour h/H — 0,5, (111,60) 
la = Ng = V, Re = Rp = 1 pour hH< 0,5. 


Ici, », est le nombre de cellules dans la zone la plus grande; 
ñp, le nombre de cellules dans la zone la plus petite; n,, le nombre 
de cellules dans la zone supérieure ; n,, le nombre de cellules dans la 
zone inférieure. De plus, la zone la plus petite est toujours repré- 
sentée par une cellule (7, = 1). | 

Le courant principal g est calculé selon la formule 


q = Qi + 9e = 1,535d?bo, (111,61) 


où g, et g, sont respectivement les vitesses volumiques du courant 
dans les circuits supérieur et inférieur ; b, la largeur d’une palette 
du mélangeur; &, le nombre de tours du mélangeur. | 

On peut trouver avec un degré de précision suffisant la relation 
entre les courants dans les circuits supérieur et inférieur en partant 
de la relation | 


Le. (111,62) 
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L'entrée et la sortie de l'appareil se présentent sous la forme 
de raccords de tuyaux situés en des côtés diamétralement opposés 
de la périphérie de l'appareil (cf. III-15). Dans ces conditions, le 
cheminement du courant d'entrée dépendra de la disposition mutuelle 
de l'entrée et de la sortie. | 

Dans la recherche des modèles, on recourt dans la plupart des cas 
à la notion de fonction de transfert, qui caractérise le système que 
l'on a à décrire par le rapport du si- 
gnal de sortie au signal d'entrée. Mais 
quand dans un appareil les positions 
de l'entrée et de la sortie varient, la 
structure de la fonction de transfert 
se modifie, et il n'est pratiquement 
pas possible de discuter le modèle 
à partir de telles considérations. Pour 
cette raison, on fait ci-dessous ap- 
pel à l'appareil mathématique des 
processus de Markov. Nous examine- 
‘ rons sur l'exemple de système qui va. 
Fig IIIA5. Schéma d'un appa- suivre les modalités d'application de 
reil à mélangeur à paletteset Ces Processus au modèle étudié. 

structure de ses courants Supposons que le système com- 

porte V — 1 cellules de mélange idéal 
reliées par des courants connus. Nous noterons par l'indice NW 
la sortie du’système et désignerons par V, le volume de la kème cellu- 
le et par g:; le courant de la kème à la jème cellule. Ayant marqué 
une certaine particule du système, nous définissons l'état de celui-ci 
par le vecteur E (n), où n — 0, 1, 2, ...; les coordonnées e, (n) 
de ce vecteur expriment la probabilité de présence de la particule 
marquée dans la Ame cellule après nr passages et sont telles que 


S en(n)=1. (III,63) 
has i 


Dans l'intervalle de temps petit A+, la particule ou bien restera 
dans une certaine cellule, ou bien passera dans une autre cellule. 
Nous choisirons A+ de telle façon que la particule puisse durant cet 
intervalle passer dans une cellule voisine, maïs ne puisse pas la tra- 
verser, et que de plus ce passage puisse être considéré comme instan- 
tané. Le comportement de la particule dans un tei système sera gou- 
verné par des processus de Markov, ce qui signifie que la probabilité 
de présence de la particule dans la Ame cellule après 7 + 1 passages 
sera déterminée uniquement par sa probabilité de présence dans 
la jm cellule après r passages et par sa probabilité de passage 
pr de la jème à Ia kème cellule. On peut donc écrire: 


N 


ER (n + 1) À €} (n) Pjke (IIT ,64) 
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Les probabilités p,, peuvent être disposées en une matrice des 
probabilités de passaget 


Pai Pia Pass © «+ Pin 
D] PA PAR Eee NL (111,65) 


ere. DPNnN 


Jointe à la distribution initiale Æ (0), cette matrice, appelée 
stochastique, détermine entièrement l'état du système 
après z passages; cet état peut être trouvé d'après les formules: 


E()=E(0)P 


E (2}=E(4)P | (LIL,66) 


E(i+1)=E(n)P 


où Æ (0), E (1), E(2), ..., E (n) représentent les'états du système 
à l'expiration de l'intervalle de temps O0, A, K2A 7, ..., RAT. 

Comme une particule sortie du système ne peut revenir en arrière, 
on à également : 


Pun =; Pr =0 (pour k Æ N). (111,67) 


Aïnsi, le problème posé est typiquement un problème de pro- 
cessus de Markov, pour une « errance aléatoire avec écran absorbant ». 
Dans le cas considéré, l'écran absorbant est Ia sortie N du système. 

Les éléments p,, de la matrice stochastique P sont égaux à la 
probabilité pour que dans le temps A7 la particule ne quitte pas la 
kème cellule. Si l’on suppose alors que la loi de distribution des 
probabilités a pour chaque cellule un caractère exponentiel, on peut 
écrire 


N 
DE 
k=1 
Phh = EXP —— A (TIT,68) 
où k = 1, 2, — À, 
Les autres ds de la matrice sont calculés par l'équation 
N 
2 qih 
Prs = hi L'1—exp —#— A1/], (111,69) 
DE TT 
k=1 - 
1#h 


2): 


On constate aisément que la somme des.éléments de chaque ligne 


* 


est égale à un: 


N 
2 Pia = 1, (ITI,70} 


où j — 4, 2, x IN: 

Le vecteur £ (0) des probabilités de l’état initial est déterminé 

par le courant d'entrée, et ses coordonnées sont égales aux. probabi- 
lités de présence de la particule marquée dans chacune des cellules 
à l'instant t — 0. 
.. En appliquant r fois de suite la formule (111,67), nous trouverons 
l'état du système à un instant + quelconque. Le vecteur E (n) décrit 
la distribution du temps de séjour de la particule dans le système. 
Une coordonnée e, (n) de ce vecteur caractérise la distribution du 
temps de séjour de la particule dans la kîme cellule ; e, (n) At est la 
probabilité pour que la particule se trouve dans la £ème cellule au 
cours de la période comprise entre (7 — 1) At et nATt et apparaît 
donc comme la réponse de la Ame cellule à une perturbation en impul- 
sion. La coordonnée e,,_; (n) détermine la distribution du temps 
de séjour pour tout le système ; la coordonnée ex (n) correspond à la 
probabilité pour que la particule sorte du système en un temps rA+%T 
et constitue l'estimation intégrale de la distribution du temps de 
séjour, ou encore la réponse du système à une perturbation en éche- 
lon : 


Ex (n) — > en-1 (7) AT. (E1;71) 


Ainsi, il est possible de trouver les deux caractéristiques fonda- 
mentales du processus : densité de la distribution du temps de séjour, 
ou C-courbe, et estimation intégrale de cette distribution, ou 
F-courbe. D'après ces caractéristiques, on peut déterminer le temps 
moyen de séjour de la particule dans le système et la variance de la 
distribution (moments du premier et second ordres): 


DAC œ 


te M, =— At = >. [1—ex(n)] Ar, (11,72) 
D en-1(#) Lu 
N== 1 


= M; = 2 (2At— M) ex (n) = 


O0 


=2 D H—ex (n)] rAt—{X 11—ex (n)] Ar} (1,73) 


ainsi que la fonction d'intensité XÀ, qui est caractéristique des pro- 
cessus de mélange non idéaux : 


h (nr) = ÉD. (III,74) 


— en (n)° 


LUr 


Examinons un exemple de composition de la matrice des probabilités de 
passage et de la matrice de l’état initial, dans le cas où »/H — 0,8 et où le che- 
minement du courant d'entrée est déterminé par les raccords ent; — sor; indi- 
qués sur la fig. II1-45, ; 

On trouve par la formule None la zone de mélange idéal à proximité du 
mélangeur, puis, par les formules (111,56) et (111,57), le volume des zones supé- 
rieure et inférieure. Le rapport du vo- 
lume le plus grand (inférieur) au volu- 
me le plus petit (supérieur) est ap- 
proximativement 

, h/H 
LOUE Per 77: 7 mule 
. On tire de là, d’après la relation 
(111,60) : n, = 1;n, = 4 (fig. III1-16). 
Pendant le temps Av, la particule mar- 
quée peut ou bien rester dans la cel- 
lule 1, ou bien passer dans la cellule 
2. Les probabilités de ces événements Fig. III-16. Modèle de circulation à 


sont respectivement égales à deux circuits pour un npparse à mé- 
gi+e@ langeur dans le cas h/ H = 0,8 et ent, — 
Pa — CXP ( = y ar) , -- S0rs 
a 


Pe= | 1—exp (- a) | à 


où Q est la vitesse volumique du courant à travers l'appareil. 

Dans le cas présent, la probabilité de passer dans d'autres cellules est nulle. 
Ensuite, la particule mar io peut où bien rester dans la cellule 2, ou bien pas- 
ser dans les cellules 1 ou 3. Les probabilités des événements correspondants peu- 
vent être calculées d’après les relations 


Pra= EXP (-5< ar) | 


nee i-ur( 220) ] 


pure ( EL) 


On peut suivre d’une manière analogue le cheminement ultérieur de la par- 
ticule marquée. Soit V, = 0,1 V, où V est le volume du liquide dans l'appareil. 
En portant dans les équations (111,56) et (111,57) les valeurs de k/AH et V,,, nous 
trouverons V, = 0,18 V et Ve = 0,72 V, et nous déterminerons d'après les équa- 
tions (II1,61) et (111,62) les courants dans les circuits supérieur et inférieur 
(g1 = 0,8 g et gs = 0,2 q); les probabilités de passage auront alors pour expres- 
sions 


0,8 | 
P11 =0XP (TR AT) 


___0,8g/Q . | 
_ Pa 1101 {1—exp[—10 (4/0 +1) AT]}, etc., 
AT = Ar € 


On peut ainsi écrire la matrice des probabilités de passage 
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0 0 


(zdxo—}7) zdxo 


(z ‘dxo — jp) z dxo 


0 
G+0/b 
É do) 52 | 
(0 
N 
[à 
| F + 0/b 
[rap TE ob 0 


(x dxo — p 


12 dxo [ «a dxe— }) 


zx Üxo 


FTOIB 
01B8'0 


Ici, 
_ 0,89/0+1 
TT 0,18 AT). 


y={[—10 (9/0 +1) ATT, 


g/Q est le rapport du courant de circulation au courant d'entrée. |. 

Le vecteur des probabilités de l’état initial est Æ (0) = [1, 0, 0, 0, 0, O0, 
0]; à l'instant + = 0, en effet, la particule marquée rentre dans la cellule !, 
æt sa probabilité de présence dans les autres cellules est nulle. Connaissant P 
et E É), on peut déterminer par Les équations (111,66) l’état du système à un 
énstant + quelconque, 


8 
I 


Cascade d’agitateurs non idéaux. Modèle stochastique ?, En se 
servant du modèle stochastique relatif à un agitateur non idéal, il 
est possible de représenter une cascade d’agitateurs sous la forme 
d'une structure topologique complexe unique, laquelle se compose 
des cellules de tous les agitateurs, réunies aussi bien par les courants 


2 G, &- Ci, Cr Q 


Fig. IIT-17. Cascade d'agitateurs non idéaux 


qui-circulent à l'intérieur de chaque agitateur que par ceux qui 
relient un agitateur à l’autre (fig. III-17). Dans une telle représenta- 
tion d'une cascade d’agitateurs non idéaux, il est facile de prendre 
en compte l'influence des courants extérieurs de circulation et de 
by-pass: ceux-ci figurent dans le modèle sous forme d'éléments 
supplémentaires de la matrice 2. 

Désignons par Ÿ — 1 le nombre de cellules de mélange idéal de 
tous les agitateurs de la cascade. Si les appareils de cette cascade 
sont identiques, le nombre de cellules sera 


N—1=(N—1)k, (II1,75) 
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sinon, il sera égal à 


N—1= à (NI—1), (11,76) 
= 


où W! est le nombre de cellules de mélange idéal dans la structure 
du {ème agitateur. | 

En notant par l'indice W la sortie de la cascade, nous obtiendrons 
un vecteur d'état initial Æ (0) d'ordre W, dont les coordonnées expri- 
ment la répartition du courant d'entrée suivant les appareils et le 
point d'introduction du courant dans chacun d'eux. En outre, on 
peut écrire la matrice stochastique P, de dimension (NN), sous la 
forme 


FRS EE 
pr l p' FE Lo: 0 : 
P- ptit. (IIL,77) 
pr 1 à pr À pr N 


Ici, chacun des éléments diagonaux de la matrice, du type pl!, 
représente à son tour une matrice stochastique de la forme (111,65), 
relative au {°®e appareil ; l'élément pé: N est un vecteur colonne dont 
le terme générique pig” est la probabilité pour que la particule 
marquée atteigne la sortie depuis la ième cellule; l'élément p”"*! 
est une matrice ayant pour terme générique p}; 1, probabilité pour 
que la particule marquée atteigne La jème cellule du (2 + 1)me appa- 
reil de la cascade à partir de la ie cellule du 2ème appareil; l’élé- 
ment p# 1 est une matrice ayant pour terme générique prÀ, pro- 
babilité pour que la particule marquée atteigne la rème cellule du 
premier appareil à partir de la sème cellule du dernier appareil; 
p*: 1 représente donc un courant de circulation de la cascade. 

L'hypothèse suivant laquelle la particule ne peut atteindre la 
sortie qu'à partir du dernier appareil entraîne la nullité des éléments 
de la dernière colonne autres que PEN et pŸ,N, En même temps, 
la particule, une fois la sortie atteinte, ne peut plus revenir en arrière 
dans le système, de sorte que tous les éléments de la dernière ligne 
de la matrice (111,77) autres que pN°N seront nuls, tandis que 
pN,N === 4. . 

Dans un tel système, le comportement de la particule marquée 
sera déterminé par la relation de récurrence 


E(n+1)=EÆE(n)p. (111,78) 
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Ainsi, l’algorithme de calcul reste le même pour une cascade; 
seule augmente la dimension de la matrice et, corrélativement, celle 
du vecteur ligne. Par suite, les expressions données plus haut pour 
les estimations probabilistes de la distribution du temps de séjour 
d'une substance dans un seul agitateur restent valables dans le cas 
d'une cascade. 
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CHAPITRE IV 


MODÈLES MATRÉMATIQUES DE RÉACTEURS 
CHIMIQUES 


Les modèles hydrodynamiques examinés auparavant traduisent. 
le caractère de la distribution du temps de séjour dans un réacteur- 
donné pour les particules de courant du mélange réagissant ; ce sont 
ces modèles qui, joints aux équations de la cinétique chimique, ser- 
vent à l'élaboration des modèles mathématiques de réacteurs chi- 
miques 1, ?, 


1. Notions fondamentales de cinétique chimique 


La vitesse d’une réaction chimique est la variation (diminution 
ou augmentation) subie dans l'unité de temps par le nombre de moles. 
de réactifs à la suite de l'interaction chimique, cette variation étant. 
rapportée à l'unité de volume pour des réactions homogènes et à 
l'unité de surface (de masse) pour des processus hétérogènes. 

Selon cette définition, les réactions homogènes ont pour vitesse 


_ 4, 4N __ nombre de moles de substance obtenue (IV, 1 
Tax — (volume du liquide) (temps) : V,1) 


D'après cette équation, on aura dans le cas général, en introdui- 
sant la concentration c: 


_ 4 a() _ 1 Vdctedv | 
PT ax VV’ (V,2} 
ou 
dc ce dV 
DE RTV a (IV,8} 


Pour les réactions à volume constant en système fermé, le deuxiè- 
me terme du second membre de (1V,3) est nul et cette équation se: 
réduit à 


Up = + SE . (IV,4) 


Le signe (+) indique que’ la substance s'accumule dans la réac- 
tion, et le signe (—), que la concentration de la substance s’abaisse. 
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Pour les réactions hétérogènes, on peut représenter la vitesse du 
processus par les rapports suivants : 


ne 4, 4N __ nombre de moles de substance obtenue (IV,5) 
TS dx (surface) (temps) , (a 4 
ne 4, dN __ nombre de moles de substance obtenue (IV,6) 

PF G dt (masse) (temps) ° 


D'après la loi d'action de masse, la vitesse d’une réaction est 
proportionnelle à la concentration existante des substances réagissan- 
tes; ainsi, pour une réaction entre les composants initiaux À et B, 


nous aurons: 
D, — K °CACB» (IV,7} 


où k est un coefficient de proportionnalité appelé constante de vitesse: 
de la réaction. 

Pour une réaction qui est fonction de la concentration au premier 
degré, la constante de vitesse de la réaction a pour dimension 

Vp moles: 1 = 
[1 = + | ” L'1:s-moles = [s7T. 

La constante de vitesse caractérise un processus dans lequel 
l'interaction des molécules a lieu au micro-niveau; par suite, comme 
toute caractéristique moléculaire, elle dépend du type des molécules 
des substances entrant en réaction ainsi que de la température. Pour 
un type de molécules et une température donnés, k — const. 

La variation de la constante de vitesse de la réaction en fonction 
de la température se représente généralement par la loi d'Arrhénius : 


k= hye-ERT, (IV,8) 


où Æo est le facteur de l’exponentielle, fonction du nombre de chocs. 
des molécules réagissantes ; Æ, l'énergie d'activation en kJ/kmoles: 
(kcal/kmoles) ; R, la constante des gaz en kJ :kmoles-1.degrés"t; T, 
la température absolue en °K. Le paramètre Æ/RT est sans dimen- 
sions. 


La molécularité caractérise le nombre des molécules qui parti- 
cipent à la réaction d'après l'équation stœchiométrique. Elle ne peut. 
être exprimée que par des nombres entiers. On distingue ainsi des. 
réactions mono, bi et (rarement) trimoléculaires. La réaction sera. 
élémentaire si elle se déroule en un seul stade et s’il existe une rela- 
tion entre le rapport stœchiométrique et l'équation de la vitesse ; 
s’il n'y a pas de relation, la réaction ne sera pas élémentaire. 


L'ordre d’une réaction est la somme des exposants désignant 
les puissances auxquelles sont élevées les concentrations des subs- 
tances réagissantes. La vitesse d’une réaction est proportionnelle 
à la concentration de un réactif pour une réaction du premier ordre 
et, pour une réaction du second (troisième) ordre, au produit des. 
concentrations de deux (trois) réactifs. 
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Il arrive souvent que la molécularité et l’ordre d’une réaction 
ne coïncident pas, du fait que les réactions se déroulent en stades 
successifs de vitesses différentes (la réaction a alors un ordre fraction- 
naire), ou bien parce que les concentrations sont très inégales. Par 
exemple, une réaction du premier ordre peut être monomoléculaire 
{A — R + S) ou bimoléculaire (A + B —> R + S); dans ce dernier 
cas, un des réactifs, B par exemple, est pris en fort excédent, de sorte 
que sa concentration reste pratiquement constante au cours de la 
réaction. 

Quand on ne connaît pas le mécanisme d'une réaction entre un 
grand nombre de composants, la vitesse de celle-ci est souvent appro- 
chée par l'équation 


wr= koh, ..., ch=kcà, (IV,9) 


OÙ a+b+...+p=n; a, b, p sont respectivement les ordres 
de la réaction par rapport aux composants 4, B, P ; nest l'ordre total. 

L'ordre d'une réaction peut être aussi bien entier que fraction- 
naire et se trouve généralement par voie expérimentale. La molécu- 
larité, comme on l’a déjà dit, reflète le mécanisme de la réaction et 
n'a d'expression qu'en nombres entiers. 


Choix des composants clefs de la réaction. Pour créer le modèle 
mathématique d'un processus qui s'accompagne d'une réaction 
chimique, il faut dans le cas général décrire le caractère de la varia- 
tion de chacun des composants qui participent à la réaction. Le 
nombre d'équations, pour des réactions complexes, peut alors devenir 
assez important, ce qui dessert fortement la possibilité d'emploi 
du modèle. mathématique dans l'étude d'un tel processus. 

On peut minimiser jusqu’à un certain point le nombre des équa- 
tions du modèle mathématique qui décrivent la variation au cours 
du processus des quantités de composants de la réaction chimique; 
pour ce faire, on n'écrit ces équations que pour les composants clefs 
de la réaction. Le comportement des autres composants (ceux qui 
ne sont pas du nombre des composants clefs) est alors décrit par de 
simples relations stæchiométriques, exprimées à l’aide des quantités 
de composants clefs. 

Pour les cas les plus simples, par exemple pour la réaction À —+ B, 
le choix du composant clef n'offre pas de difficultés. Dans l'exemple 
précédent, ce choix peut porter sur l’un quelconque des composants, 
A ou B. Si l’on prend À pour composant clef, la concentration de B 
est déterminée à tout instant par la relation univoque 


CB — Cao + CBo — Ca» (I1V,10) 


OÙ C40, CBo Sont les concentrations initiales des composants À et B; 
CA est la valeur courante de la concentration du réactif À, déterminée 
en tenant compte des particularités concrètes du processus considéré. 

Quand on étudie une réaction chimique d’un type plus compliqué, 
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le choix des composants clefs, outre qu'il peut ne pas être univoque, 
devient plus difficile à réaliser et nécessite l'application de règles 
clairement formulées. 

Pour illustrer ces règles, nous prendrons un exemple concret, 


celui de la réaction suivante: 


A + 6,B= VC, (IV, 11) 
YC + BB = 6D, 
où &, B, y, Ô sont des coefficients stœchiométriques. 

Introduisons la notion de stade d'une réaction complexe. Par ce 
terme de stade, nous comprendrons par la suite un acte élémentaire 
de la transformation chimique, auquel ne participent que les compo- 
sants ayant un rapport direct avec l’acte en question. Aïnsi, on doit 
considérer les réactions «À = fB et «A — BB — yC + ÔD comme 
des réactions à deux stades, comprenant respectivement les stades 


aÀ —+ BB et BB — «A, 
aA —+ ÊB et BB —+ yC + 6D, 


Nous définirons la vitesse d'un stade d'une réaction chimique 
comme la vitesse de formation de l’un quelconque des composants 
réagissants au stade considéré, divisée par le coefficient stœchio- 
métrique de ce composant. Dans cette définition, et pour un stade 
donné, les coefficients sont pris avec le signe moins pour les compo- 
gants initiaux de la réaction et avec le signe plus pour les produits 
de la transformation chimique, ce qui permet d'obtenir une valeur 
toujours positive et indépendante du composant dont la vitesse de 
formation sert à déterminer la vitesse du stade. 

En effet, supposons que pour la réaction élémentaire «A —+ 6B 
les vitesses de formation des composants, exprimées en 
kmoles «m# s-1, soient w,,4 et w,p, la grandeur w,,4 étant considérée 
comme négative. Si maintenant l’on introduit la vitesse du stade, 
définie par 

WrA rB 


RE 
on voit que la valeur de cette vitesse sera toujours positive et restera 
la même quel que soit le composant choisi pour la calculer, puisque 
cette réaction satisfait toujours à la relation 


Ê 
Wrp — te TA 


On montre de façon analogue que la vitesse d’un stade peut être 
définie par le procédé ci-dessus à partir de la vitesse de formation 
d'un composant quelconque de la réaction «A + BB —+ yC + 5D; 
on a en effet pour ces vitesses: 


D [P)) y D ; 
FRS ER Le FC TD (IV,12) 
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Revenons maintenant à la réaction complexe définie par les 
relations (IV,11); écrivons les équations de ses différents stades : 


ABB — yC, 
2 
VC + BB —> ÔD, 
ôD Et VeC + B,B. 


On aura décrit de façon complète la cinétique du processus si l’on 
connaît les vitesses r;, r,, ra et r, de tous les stades. Alors, la vitesse 
de formation de chacun des composants participant à la réaction 
complexe peut être trouvée à partir des vitesses des stades auxquels 
prend part ce composant et des coefficients stæchiométriques qui 
leur correspondent (compte tenu des règles sur les signes): 

WyA = — Qi + Œia 

DB — — ur, ga Pare _ Par 3 Ra Pers (IV 14) 
W,c = Yira — Via — Vars + Yaris 
W,n = Ôrs — Ôr,. 

Il est clair que si l’on peut exprimer les vitesses de formation 
de certains des composants en fonction de celles des autres compo- 
sants, on aura résolu par là même le problème de la réduction du 
nombre de composants indispensables à la description de tout le 
processus, puisque alors les quantités des premiers composants 
pourront elles aussi s'exprimer à tout instant en fonction des quanti- 
tés des autres composants. 

Montrons-le sur l’exemple d’une réaction isotherme en appareil 
à action périodique. Nous supposerons que cette réaction comporte 
trois composants, de vitesses de formation respectives w,,, w,. et 
w,3, et que la vitesse de formation du troisième composant s'exprime 
en fonction de celles des deux premiers par la relation 

Wr,= AWr, — bw,.,, (1V,15} 
où a et b sont des nombres constants, positifs ou négatifs. 

Les équations décrivant la variation avec le temps des con- 
centrations des composants ont ici la forme suivante: 


dci — y | 
dx en T4? 


4e de | (IV,16) 
deg 
dt "3 ) 


Compte tenu de (1V,15), la dernière équation du système (I1V,16} 
peut être remplacée par l'expression 
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qui donne après intégration: 

C3 — C3o — @ (C4 — Cio) + D'(ca — Cao); 
d’où l’on tire finalement la relation : 

C3 = Cao + G (C4 — Cao) + D (Co — Cao) (1V,17) 
laquelle peut être utilisée dans le système d'équations (1V,16) de la 
description mathématique du processus à la place de la dernière 
équation différentielle. 

C'est le système (1V,16) qui, sous une forme ou sous une autre, 
est employé pour trouver les équations du modèle mathématique 
dans un appareil de quelque type que ce soit; par suite, comme le 
montre l'exemple précédent, on peut toujours utiliser au lieu de 
relations différentielles, pour un ou plusieurs composants, des rela- 
tions linéaires plus simples du type (1V,17). 

Dans l'exemple considéré, on supposait connue la relation linéaire 
(I1V,15). Dans la pratique, il faut déterminer cette relation à partir 
du système d'équations de type général (I1V,14), qui donne l’expres- 
sion des vitesses de formation de chaque composant d’après les vitesses 
des divers stades de la réaction. 

Formons la matrice des coefficients stœchiométriques pour le 
système d'équations (IV-14): 


—à (6 4 0 0 

—$; Bi —P2 —$o 

V1 —Ù  —YŸ: Ya (IV,18) 
0 0 Ô — 


où le coefficient situé à l'intersection de la itne ligne et de la Æème 
colonne est le coefficient stœchiométrique du im composant dans 
le kème stade de la réaction, pris en tenant compte du signe. 

Dans le cas général, le nombre de lignes de la matrice peut ne 
pas être égal à son nombre de colonnes; autrement dit, le nombre 
des composants qui participent à une réaction complexe peut ne pas 
être égal au nombre de ses stades élémentaires. 

La théorie des matrices nous apprend que si les lignes ou les co- 
lonnes d’une matrice sont linéairement dépendantes, le rang de cette 
matrice est inférieur au plus petit des nombres à et k, où à est le 
nombre de lignes et # le nombre de colonnes de la matrice. On entend 
ici par rang de la matrice l’ordre du plus grand détermi- 
nant non nul que l’on peut extraire de cette matrice. Aïnsi, les 
matrices 


4 1 1 

1 14 O0 
4 O ! et 

14 1 —1 
O0 1 0 


ont le même rang, égal à 2, puisque le plus grand déterminant non 
nul qu'on peut extraire de ces matrices est d'ordre 2. On vérifie 
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facilement que le déterminant d'ordre trois relatif à la première 
matrice est nul. Le rang d une matrice définit à son tour le nombre 
des lignes indépendantes, qui sont mises en évidence par le détermi- 
nant construit lors de la recherche du rang de cette matrice. 

Ainsi, le problème du choix des composants clefs se ramène 
à chercher le rang de la matrice des coefficients stæchiométriques 
(IV,18). Les méthodes connues du calcul matriciel permettent de 
trouver ce rang, et donc aussi le nombre et l’appellation des compo- 
sants clefs. 

Dans le cas de la matrice (1V,18), on peut procéder par exemple 
de la manière suivante. Nous chercherons le rang de cette matrice 
en augmentant successivement l'ordre des déterminants examinés. 
Il est évident qu'on peut construire un déterminant du premier 
ordre, c’est-à-dire comprenant un seul élément: il suffit pour cela 
de prendre n'importe quel élément non nul de la matrice. 

Passons maintenant à la recherche d'un déterminant du second 
ordre qui soit non nul. Prenons le premier déterminant situé au coin 
supérieur gauche de la matrice (1V,18): 


= —@f; + «hp, = 0. 


—Q@1 
1 


Il se trouve qu'il est nul. On vérifie aisément qu'il en est de même 
de tous les déterminants extraits des deux premières colonnes de la 
matrice (1V,18), ce qui montre dans le cas présent que ces colonnes 
sont linéairement dépendantes. Effectivement, on peut obtenir la 
deuxième colonne à partir de la première en multipliant simple- 
ment par —{. | 

Il en va de même avec les déterminants du second ordre extraits 
des troisième et quatrième colonnes, qui peuvent ici s’obtenir l’une 
à partir de l’autre en multipliant par —1. On constate ainsi que dans 
la matrice (1V,18), les première et deuxième colonnes d'une part, les 
troisième et quatrième colonnes d'autre part sont deux à deux inter- 
dépendantes. Par suite, le rang de la matrice ne peut dépasser 2 dans 
le cas considéré. 

Il reste à examiner les déterminants du second ordre extraits des 
deuxième et troisième colonnes. II est facile de voir que pour ces 
colonnes, toute combinaison de deux lignes fournit un déterminant 
non nul, comme par exemple les déterminants 

Œ 0 = —œib: 5 0, 4 O[ — a,ù = 0, etc. 
Br —Pe 0 à 

Ainsi, on a établi que le rang de la matrice (1V,18) est égal à 2; 
on peut donc utiliser deux composants en qualité de composants clefs. 
Le choix de ces composants est ici indifférent, puisque tous Les déter- 
minants extraits des troisième et quatrième colonnes se trouvent être 
en général différents de zéro. 

Prenons pour composants clefs À et D ; on vérifie alors aisément 
que les vitesses de formation des composants B et C s'expriment en 
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fonction des vitesses de formation w,4 et w,p par 
Bi B2 
Jp = — {D — — ||) 
TB — œ TA ô rD? 


Vi: > Ye 
WUre = —— Üpa — —= Wryrp. 
rC a TA ô rD 


Si par contre on choisit pour composants clefs À et B, on obtiendra 
respectivement pour w,c et w,p: 


Bav2 + P2 
Wre—= — 1 Be L w a+ Ur 
10 Ô 
gén af É Be Pre 


On peut trouver de façon analogue les relations correspondant à 
n'importe quel autre choix de couples de composants clefs: 4 et C, 
BetC, Bet D, Cet D. 


Constante d'équilibre des réactions chimiques réversibles. Les 
réactions ont souvent lieu dans les sens direct et inverse (réactions 
réversibles). On ne parvient pas alors à transformer complètement dans 
la réaction les composants initiaux (constante de vitesse X,), celle-ci 
se produisant aussi en sens inverse (constante de vitesse ,); dans 
ces conditions, il s'établit un équilibre, déterminé par la valeur de la 
constante déquilibre X.. C'est pourquoi, lors du calcul 
des réactions réversibles, il est indispensable de déterminer la cons- 
tante d'équilibre, ce qui se fait à partir de la loi d'action de masse. 

Supposons qu'une réaction quelconque évolue selon l'équation 

ki 
aA+bB 2 rR+SsS, 
ka 
où À, B, R, S sont les substances réagissantes et a, b, r, s les coeffi- 
cients stæœchiométriques. 

Alors, d'après la loi d'action de masse, on a pour l’état d'équi- 

libre l'égalité suivante: 


ch'cé ku 
EE A (IV,19) 


où X, est (pour £ = const) une constante caractéristique de la réaction 
réversible considérée et nommée, comme on l’a déjà dit, constante 
d'équilibre; c4, Cp, Cr, Cs Sont les concentrations des substances 
réagissantes à l’état d'équilibre, en moles/l ; k, et k,, les constantes 
de vitesse des réactions directe et inverse, en s-1. 

On convient généralement d'écrire la réaction dans le sens où 
elle s'accompagne d'un dégagement de chaleur ; le numérateur et le 
dénominateur de la fraction (1V,19) portent alors respectivement 
les concentrations des substances situées au second et au premier 
membre de la réaction, 
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Pour des réactions gazeuses, les concentrations sont en général 
remplacées par les pressions partielles des substances en réaction, 
de sorte que la constante d'équilibre se présente sous la forme 

P?.-P* 
p=—— , (IV,20) 
Pal 
où P4, Pys Pr Ps sont les pressions partielles des substances réa- 
gissantes. 
La pression partielle d'un gaz peut se mettre sous la forme 


P=TRT=CRT, (IV,21) 


d'où 
Lu CRD ESPN, (IV,22) 
(cART)a.(cRRT)D 
La résolution conjointe des équations (1V,19) et (1V,22) conduit 
à la relation suivante entre X, et Ke: 


K,= KQ(RT)Tr-a4b, (1V,23) 


Il suit de cette relation que si (a + b) — (r + s), la réaction 
a lieu à volume constant; la valeur numérique de la constante 
d'équilibre ne dépend alors pas des unités dans lesquelles sont expri- 
mées les concentrations. En d'autres termes, pour les réactions 
à volume constant, l'état d'équilibre ne dépend pas de la pression 
des gaz non réagissants. Toutefois, les concentrations des composants 
à l'équilibre seront fonction de la pression. 

Supposons maintenant qu'une réaction ait lieu en milieu hétéro- 
gène, À et À correspondant par exemple à des gaz et B et S, à des 
solides ; alors, les concentrations des substances B et S en phase 
gazeuse sont constantes: par suite, l'équation (1V,19) prend la 
forme 


pr, (IV,24) 


De la sorte, les concentrations des substances qui dans la réaction 
sont en phase condensée (solide ou liquide) sont comprises dans la 
constante Æ%. 

La variation de la constante d'équilibre avec la température est 
déterminée par l'équation de Van't Hoff: 


dinX. H, 
2e = RS (IV,25) 
ol 
din X H 
7 — LE — RTE . (IV,26) 


HU 


où H,, H, sont les effets calorifiques des réactions à volume constant 
et à pression constante, en kJ/kmoles ; À, la constante des gaz égale 
à 8,314 kJ -kmoles !-degré”f. 

Après intégration dans les limites des températures T, et T; les 
équations (1V,25) et (1V,26) prennent la forme: 


K, (Homoy To—T 
RE à ee 2 1 
«OU 
K EH 
Pa (Hplmoy T;—T; 
In KR  Tali” (V,28) 


OÙ (A s)moys (Hp)moy Sont les valeurs moyennes des effets calorifi- 
ques de la réaction à volume constant et à pression constante dans 
l'intervalle donné de température. 

Lorsque la température s'accroît, le degré de transformation 
s'élève pour les réactions endothermiques et s’abaisse pour les réac- 
tions exothermiques. Pour les réactions à volume variable en phase 
gazeuse, un accroissement de la pression s'accompagne d'une éléva- 
tion ou d’une baïsse du degré de transformation suivant que le nombre 
-de moles augmente ou diminue dars la réaction. Connaïssant la. 
valeur de la constante d'équilibre, on peut calculer les quantités 
de substance pour les divers états d'équilibre de la réaction et en 
déduire les valeurs maximales des sorties des produits de réaction 
dans des conditions données. 

Dans la pratique, en vue d'augmenter la productivité de l’appa- 
reil, on établit dans chaque cas le régime optimal en déterminant le 
temps de séjour en zone de réaction pour les substances réagissantes. 
On adopte généralement un degré de transformation égal à 85 
ou 90 % du degré à l'équilibre. Il est à remarquer que tout ceci 
concerne le cas où XQ << 1; pour Xe Ÿ 1, la réaction est considérée 
comme irréversible. 


2. Modèles mathématiques de réacteurs isothermes 


Modèle de déplacement idéal (réacteurs à tuyau) 
D'après (11,31), l'équation du modèle de déplacement idéal 
avec prise en compte d'une réaction chimique est de la forme 


dc4 Oc 
= 0 FE tu. (IV,29) 


Ecrivons l'équation de la cinétique pour une réaction d'ordre n 
quelconque : 


(—w,)= ke. (IV,30) 


En tenant compte de l’expression du degré de transfor- 
mation z4 = (can — Cacao Où Cao et cA sont les concentrations 


s11 


initiale et finale de la substance réagissante, nous obtiendrons 
d —{ 
= kcao (1— za)". (IV,31) 


En régime permanent et pour une concentration du réactif À 

variable avec la longueur { du réacteur (fig. IV-1), l'équation (1V,29) 
prend la forme 

F dr 


ou 


ŒA (y).  (IV,32) 


RD 


Lorsque le tuyau du réacteur a une 
section constante f, son volume élé- 
mentaire pour le secteur di est dV,— 
— fdl. Or, le modèle de déplacement 
| . : idéal suppose que le débit en volume 
Fig. + ee nn est constant, soit V, — fw — const ; 

x É de ce fait, on écrira l'équation 
(1V,32) sous la forme 


V, FA = (—w). (IV,33) 


Par séparation des variables et intégration, on trouvera en tenant 
compte de (1V,30) et (IV,31): 


y CA à CA : X À 
r CA CA ou er 
nr) y ken can | Se 
A0 CAO 
TA 
+40 | Ten el secondes. (1V,34) 
De là, pour nr = 1: 
cl 
re [A za)" —1]s. (IV,35) 
Pour n = 1: 
= — 1 C4) 8, (IV,36) 


où t est le temps de séjour dans le réacteur de déplacement idéal. 

Si, ainsi qu'il résulte de la notion de modèle de déplacement, la 
durée d'accomplissement de la réaction correspond au temps de 
séjour dans le réacteur, l'équation obtenue pour le modèle de réacteur 
de déplacement idéal concorde pleinement avec l'intégrale des 
équations de la cinétique classique. 

Les modèles de déplacement idéal sont suivis par les réacteurs 
à écoulement avec tuyau lorsque L/d, => 100, où d, est le diamètre 
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du tuyau pour un courant en régime turbulent ; alors, en effet, une 
turbulence développée provoque une égalisation du profil des vitesses. 
et des concentrations. 


Réacteurs à action périodique 


Pour un processus qui se déroule périodiquement, les composants: 
initiaux sont. chargés simultanément dans le réacteur, où ils restent 
un temps déterminé — le temps nécessaire à l'obtention de la con- 
centration finale du mélange. Pour ce faire, les réactifs sont brassés 
avec un mélangeur, chauîfés ou refroidis. Ensuite, les produits de 
réaction sont déchargés, et Le réacteur est préparé en vue de l’opéra- 
tion suivante. À un instant donné quelconque, les concentrations des. 
composants sont identiques dans tout le volume de la masse en réac- 
tion; mais elles varient continôment avec le temps jusqu'à une 
concentration.finale donnée ou jusqu'à un degré de transformation 
final donné. 

Donc, dans un réacteur à action périodique, la concentration 
de la masse en réaction à un instant donné quelconque diffère de la: 
concentration à l'instant précédent ; dans ce sens, le modèle d’un tel 
réacteur est un modèle de déplacement idéal de matière dans le temps. 
L'idéalisation, dans ce modèle, consiste à supposer que la répartition 
de la concentration est complètement homogène dans toute section: 
du réacteur. | 

Désignons par V, le volume de la masse en réaction (volume du 
réacteur) et par VA le nombre de moles du réactif À. Le processus 
se déroule dans le temps. Dans ces conditions, nous trouverons par: 
l'intermédiaire du bilan matériel, pour le composant initial À: 


—AN, = w,V, dr. (1V,37) 
Sachant que | 
ANA = d(caV;), (IV,38) 
on peut représenter l'équation (1V,37) sous la forme 
d(cAV; 
Farr) = . (IV,39)- 
De là 
_— a. = Wr. (IV,40). 


En tenant compte des équations (1V,30) et (1V,31), nous obtien- 
drons : | 


_ a — kc?, (IV,41) 
Fa koi (1— za)". (IV,42). 
Le temps de séjour dans le réacteur est 
| CA X À 
= | rar | Ts. (IV,43) 
CAQ 
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Ainsi donc, l'équation du modèle de réacteur à action périodique 
coïncide exactement avec l'équation (1V,34) du modèle de réacteur 
de déplacement idéal. À noter toutefois que cette concordance est 
établie pour une coordonnée qui est le temps, et non la longueur. 


Modèle de mélange idéal (réacteurs à écoulement 
avec mélangeur) 
D'après (11,32), l'équation du modèle de mélange idéal avec prise 
en compte d’une réaction chimique est de la forme 


V Va ,: 
(— wr) = T- (Cent —C) = - (Cao — CA); (IV,44) 
r r 
d'où le temps. de séjour du réactif À dans le réacteur : 
__ Vr __Cao—CA  Cag—ca  CADTA 
M Gun og htagne (V8) 


Pour une réaction du premier ordre, l'équation (1V,45) prend 
la forme 


kr = 4 (IV,46) 


1—zA | 


Di 


On peut obtenir également cette relation à partir de l'équation 
de la fonction de transfert pour un maillon à inertie (cf. p. 26): 


CA, 80r (0) | fl 
CA, ent (0) T kTTI 1 i 


En portant dans cette dernière équation le degré de transforma- 
tion xz4, dont l'expression est 


CA, ent — CA, sor 


TA —= 
CA,ent 


ut en tenant compte de ce que la constante de temps est T = % — 
— V,/V,, on aboutit à la relation (IV,46): 


KT=kr=- 


— TA 


Il résulte de cette dernière équation que la quantité £r peut servir 
de mesure du rendement du processus. 


Modèle à diffusion (réacteurs de mélange à écoulement 
dans un tuyau) 


Pour un réacteur à écoulement dans un tuyau, nous obtiendrons, 
d’après l'équation (11,35): 


d dè D RÔ d 
= 00 + Di, + RE (R5F)+(—ur).  (IV,47) 
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Lorsque le mélange est seulement longitudinal, on aura pour un 
régime permanent, sous forme adimensionnée : 


RE ktch =0, (IV,48) 


ou bien, si l’on considère le degré de transformation du composant À : 


ra + a Te + krcxt(1—xa)" = 0. (IV,49) 


Pour une réaction du premier ordre, la solution de l'équation 


(1V,49) est : 
4 wL 
4a exp | =. — 
D (020) 
0 ta exp (+. Te) (4—a)exp( 5.5) 
où | 


a=VT+4kr(D Jul). 


__ Lorsque le modèle s'écarte peu d'un modèle de déplacement idéal, 
c'est-à-dire pour de faibles valeurs de D ,/w£L, la corrélation entre le 


ñn =2 


Fig. IV-2. Variation du rapport du volume du réacteur réel à celui du réacteur 
e déplacement idéal en fonction de la fraction de produit non transformé: 
a — réaction du premier ordre ; b — réaction du second ordre 


réacteur réel (V,, L,, t,) et le réacteur de déplacement idéal 
(V,p, Lrps Treo) donne les relations suivantes: pour un même degré 
de transformation, 


Lp  Vr Dr kDr, | ‘ 
re an LEE nt D Mr D (IV,51) 
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pour des dimensions identiques, 


CAr _ 2 Di 

La fig. IV-2 représente les graphes de variation du rapport volu- 
me du réacteur réel — volume du réacteur de déplacement idéal 
(V,/V,2) en fonction de la fraction de produit non transformé, ceci 
pour différentes valeurs du paramètre D,/wL, et pour des réactions 
des premier et second ordres. Pour une réaction d'ordre fractionnaire, 
on peut évaluer D,/wL par interpolation à partir des graphes repré- 
sentés. La valeur du paramètre D,/wL trouvée sur la fig. IV-2 doit 
être multipliée par le rapport adimensionné d,/L. 


Modèle de cascade de réacteurs de mélange idéal 


Dans la réalisation pratique des réactions chimiques, le processus 
qui se produit dans un réacteur de mélange idéal à un seul échelon 
n'est jamais pleinement achevé; ce fait, joint à La nécessité (pour des 

raisons technologiques) d'’assu- 

v rer un brassage intense, oblige 

de recourir à une chaîne, ou 
cascade, de réacteurs de mélan- 
ge idéal (fig. [V-3). 
Comme le montre la fig. IV-3, 
& la variation des concentrations 
dans une cascade de réacteurs 
peut être représentée graphique- 
ment sous la forme suivante. 
Chaque réacteur constitue un 
échelon de variation des con- 
centrations, du fait que celles- 
ci y subissent une variation en 
forme de saut. En joignant par 
une ligne Iles sommets de ces 
échelons, nous obtiendrons une 
courbe analogue à celle d'un ré- 
acteur de déplacement idéal. 
Plus il y a d'échelons de varia- 
tion des concentrations — au- 
trement dit, plus il y a de 
1 2 ÿ mn réacteurs dans la cascade —, 
plus on se rapproche d'un réac- 
Fig. 1V-3. Modèle de cascade de réac- teur de déplacement idéal. In- 
ce — concentration ie d’échelons versement, on peut considérer 
| un réacteur de déplacement idé- 
al comme une cascade composée d'un grand nombre de réacteurs à 
écoulement avec mélangeurs ayant le même volume total que le 
réacteur de déplacement idéal. 


Cp 


C2 
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On examinera ci-dessous les méthodes de calcul d'une cascade 
de réacteurs de mélange idéal. 


Méthode algébrique de calcul d’une cascade de réacteurs. D'après 
ce qui précède, on a pour un réacteur de mélange idéal unique: 


CA0—CA 


nn (—wr) 


Notons par cam, où m est le nombre du réacteurs, la concentration 
du réactif sorti du dernier appareil. On peut alors écrire, pour une 
cascade de réacteurs de volumes égaux : 


Em-1— (Am 


A ER — 
de (—w}) 


ou 
CAm 7 TmWr — CAm-1: 
Pour une réaction du premier ordre, (—w,) — kc4m; donc, 
Cam TT TmCam — Cam (L + ÉTm) = Cam-1 
d'où 
CAm-1 


AR 1H btm" À 14 ? 


C — AI _ CAD 
2 Lim (Hu) (+4) 
Si le temps de séjour est le même dans tous les réacteurs, on a 


_CAO 


Cam TER (I1V,53) 
On en tire, par passage aux logarithmes, le nombre 1e réacteurs : 
log (4 E KT) Lee 


Pour des réactions d'ordre élevé, l'expression de c,,, en fonction 
de Cao devient très compliquée, ce qui rend difficile l'application 
de la méthode algébrique. . LL 

Si le volume total d'un système constitué de m réacteurs est V, 
le temps de séjour dans le système sera & — V/V, et le temps moyen 
de séjour pour chaque réacteur, t/m. Le degré de transformation 
dans la cascade de réacteurs peut alors être représenté sous la forme 


{ 
FAT me me 


On construit d’après l'équation obtenue le graphique de la 
fig. IV-4. La quantité kt étant directement proportionnelle au volu- 
me, il résulte des courbes représentées sur ce graphique que quel 
que soit z4, le volume 1/kt (rapporté à un seul réacteur) diminue 
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lorsque le nombre de réacteurs augmente ou lorsque le degré de trans- 
formation croît. 

Le tableau IV-{ représente les valeurs des volumes relatifs en 
fonction du nombre m de réacteurs et du degré de transformation x. 


Tableau IV-1 
Volume relatif de m réacteurs en cascade 


On peut se servir de la fig. IV-4 et du tableau IV-1 pour détermi- 
ner le nombre des réacteurs et le volume total du système qu'ils 
forment. Ainsi, en gardant à l'entrée et à la sortie du système les 


VER 
Doi 02 04 1 2.4 10 20 40 100 
kg 


Fig. IV-4. Degré de transformation Roi AAUSEeNtS nombres de réacteurs en cas- 
cade 


mêmes concentrations pour des nombres de réacteurs différents, on 
trouvera pour æ — 0,9 les valeurs suivantes de Æt:: 
Nombre de réacteurs 


Ml: ses LS RE kw —=9 
MD RL SR SLR RR SSSR kt, — 4,3 = 0,48 
M RS D D ie dd re rite kts —a,1= 0,31 


Les chiffres obtenus montrent que le volume correspondant à 
l'emploi d'un seul réacteur peut être réduit de moitié en prenant 
deux réacteurs et de près du tiers en en prenant trois. 


Méthode itérative de calcul d'une cascade de réacteurs. La métho- 
de itérative permet de concevoir et de résoudre un modèle en cascade 
pour une réaction d'ordre n arbitraire, quels que soient le nombre et 
les volumes des réacteurs #. 
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D'après ce qui précède, on peut pour une réaction d'ordre nr 
quelconque représenter l'équation d’un réacteur de mélange idéal 
sous la forme 


Co — Cm — k . Los (IV,56) 
Transformons l'équation précédente: 
Cm 2k/ V n1 { Em \*® | 
ar) (a) 0 
Introduisons les notations 
R= 2k (+) ca, (IV,58) 
ve. (IV,59) 
Alors, 
f()= 2 v +v—1 20. (IV,60) 


Déterminer le degré de transformation dans les réacteurs se ramè- 
ne à chercher la racine de l’équation (IV,60) qui est comprise entre 
0 et 1. 

On peut résoudre cette équation par une méthode d'itération, 
en utilisant la formule de Newton pour accélérer la convergence. 
Comme 


(= Sv1, 
ln formule d'itération de Newton . la forme 
5" Va LNo— 4 
Mt Dr (v,61) 
2 Ve ve 


où & est le numéro de l’itération; n, l’ordre de la réaction. 

La formule (1V,61) permet de résoudre l'équation (1V,60) pour 
n'importe quel ordre de réaction n. On peut prendre pour première 
approximation v, = 1. 

La suite des équations (1V,58) à (1V,60) peut s'écrire pour un 
réacteur de rang i — 


7 Lyrty—1—0, (IV,60a) 
= (IV,59a) 
Ri— 2h; ( F ) ct4, (IV,58a} 
où à = |, 2, n—iÂ,n 
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On peut résoudre l'équation (1V,60a) pour chaque réacteur, quel 
que soit son volume, en partant du premier réacteur. 

La concentration finale des réactifs v = c,/co, ou fraction de 
substance non transformée dans le courant sortant, est égale à 


Ve NiNaN + ces Vo Ve (IV,62) 


. Exemple IV-1. Dans un appareil à action continue avec mélangeur, de capa- 
cité V, — 200 1, a lieu une réaction dont la cinétique est décrite par l'équation 


Wp = 4,607 moles:]-1.mn-1. 


Déterminer le degré de transformation du réactif pour une vitesse d'amenée 
du mélange Vin égale à 400, 1/mn et une concentration initiale co = 1,2 kmoles/]. 

Solution. On calcule d’après l'équation (1V,58) la valeur du paramè- 
tre À 


= Vr 1 — (5) 0,781 — 
R=2k | = ep-1=22 (1,6) { ) 1,20,78-1— 1,53, 

On calcule par la formule (IV,61) la valeur de v pour l'ordre de réaction 
n = 0,76: 


LD 40,78 4 1 — 1 
VE G 761,53 EL 
2 


.10,78-1.+ 4 


On en tire le degré de transformation: 
100 (4 — v) = 100 (1 — 0,53) = 47 %. 


Exemple IV-2. Résoudre le même problème avec les conditions de l’exem- 
ple IV-1 lorsque la réaction a lieu dans deux réacteurs successifs. 

Solution. On a pour le premier réacteur: Ri — 1,53; vi = 0,53. Pour 
le second réacteur : 


200 | 
R;:=—2 (1,6) 700 (1,2-0,53)0,76-1— 1,783, 
La formule (1V,61) donne: 
LES 40,741 
Vo = 1 — | — 0,485, 
HERE jo,r1+ 1 


On tire de l'équation (IV,62): 
V = VV2 = 0,53 0,485 = 0,257, 
d’où le degré de transformation : 
100 (1 — 0,257) — 74,3 %. 
Dans les cas qui viennent d'être examinés, il a suffi d’une itération pour ré- 
soudre les équations; ceci est dû à la courbure relativement faible de j (v). 


Méthode graphique de calcul d’une cascade de réacteurs. Mettons 
l'équation d'un réacteur de mélange idéal sous la forme 


Wr = D En (IV,63) 


32) 


Pour une concentration donnée c,, -, à l'entrée, l'équation (I1V,63) 
est linéaire par rapport à la concentration à la sortie. 

Le graphe représentatif du second membre de (1V,63) à, en coor- 
données w, — c, la forme d'une droite de pente À — 4/+,,, qui coupe 
l'axe des abscisses au point de la concentration initiale (fig. IV-5). 
L’abscisse du point où cette droite coupe la courbe définie par l’équa- 
tion de la vitesse de réaction w, = f (c) donne la valeur de la con- 
centration à la sortie de chacun des échelons de la cascade et à l'entrée 


db sr 


Fig. IV-5. Représentation graphique du nombre de réacteurs dans une cascade 


de l'échelon suivant. Si les réacteurs ont le même volume, le temps 
de séjour y sera le même et les droites seront donc parallèles. Cette 
construction est poursuivie jusqu'à Ce que l'on ait atteint la con- 
centration donnée (cf. fig. IV-5). Le nombre de points d'intersection 
obtenu fournit le nombre de réacteurs m dont on a besoin (sur la 
figure, m = 3). 


8. Calcul de réacteurs par la courbe de réponse sans 
prise en compte de l’état macroscopique du système. 
Coefficient d’efficacité d’un réacteur 


Courbes de réponse d’un système. Reprenons l’examen du modèle 
mathématique d’un appareil où a lieu un processus linéaire (par 
exemple, réaction chimique du premier ordre ou processus de diffu- 
sion); on peut composer ce modèle par un principe d'additivité 
de la façon suivante: 


“information sur 
la cinétique du 


information sur le processus avec "modèle mathé- 7 
temps de séjour + | une vitesse fonc- | — | matique du sys- 
_dans l'appareil tion linéaire _tème linéaire 
de la concen- 
_tration 
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Ainsi, en tirant de l'expérience la courbe de réponse (de distri- 
bution) C (x) ainsi que l'information sur la cinétique du processus, 
sous la forme c4, — f (x), on peut déterminer le degré de transforma- 
tion dans l’appareil non idéal. 

Désignons par V, la vitesse volumique du courant entrant dans 
le système, par V, la quantité totale d’indicateur introduite dans 
ce courant et par c; la valeur instantanée de la concentration de 
l'indicateur. Nous supposerons plus loin que par suite du mouvement 
du liquide, l'indicateur traverse dans le temps AT une surface bien 
délimitée AF où se produit aussi la réaction chimique et où la vitesse 
réelle du liquide est comprise entre w et w + Aw, Aw étant petit 
par rapport à w. 

Le bilan matériel permet d'écrire 


CiVyAT —= Ci AF, (IV, 64} 


où C10 est la concentration de l'indicateur dans l'impulsion, A7 la 
durée de cette impulsion, f la fraction de AF correspondant à la 
section transversale par où passe le courant liquide. 

Comme la quantité totale d'indicateur introduite dans l'appareil 
est Vi — VyciyA*T, on a: 


YaiAt= ViwfAF (1V,65) 
ou _— 

yCiAT 
JAP = (1V,66) 

Pour une réaction du premier ordre 

d 
— + =ke, (1V,67) 
cf 


où + est le temps d'écoulement du courant à travers le réacteur. 

Soient Csor €t Cent les quantités totales de réactif quittant le 
réacteur et y entrant dans l'unité (le temps, et Acsor la quantité 
de réactif contenue dans le liquide qui traverse la surface AF de la 
section du réacteur dans l'unité de temps. On a 


5 Acsor — CywfAF. (IV,68) 


i 
En portant dans cette relation la valeur de fAF donnée par 
(I1V,66), on obtient : 
cpViciwAT ceVicjAT 


Go pu = 


En remplaçant cy par sa valeur tirée de l’équation (1V,67), on 
trouvera : 
ciVècie” *TAT 


7 (IV,69) 


ACsor = 


De là, pour tout le réacteur: 


Csor — D AcCsor = — SE ÿ cie ATAT;, (IV,70) 


1 es 


où la sommation porte sur tous les Ar.;. 

La quantité de réactif entrant dans le réacteur pendant l’unité 
de temps est Vyci — cent. La fraction de réactif non transformé est 
donc : 


Csor __ Vy —k 

EE 7 2 cie RTAT;. (IV,71) 
Si At —+ 0, on obtiendra à la limite la relation intégrale: 

son D Vv | cie-Et dt. (1V,72) 

Cent 1 


À partir de l'équation (ÏV,63) et de la courbe de réponse du systè- 
me, il est possible de calculer pour n'importe quel degré de transfor- 
mation la constante de vitesse de la réaction. L'aire de la surface 
située au-dessous de la courbe de réponse fournit la quantité Y, 
d’indicateur qui a été introduite. Compte tenu de la courbe de répon- 
se, l'équation (1V,72) se ramène à la forme : 


— | C'(T)e-"t dr ([V,73) 
LI L ? 
0 


Ci 


Dans la pratique, la distinction entre cinétique pure et facteurs 
hydrodynamiques est difficile à faire; on peut alors procéder de la 
façon suivante. La valeur de C (+) est obtenue, comme d'habitude, 
à partir de la courbe de réponse du système; on trouve ensuite la 
constante de vitesse k de la réaction par la méthode de sélection, qui 
permet de conserver le degré de transformation ou le rapport cr/c; 
adoptés. La grandeur k sera ia véritable constante de vitesse de la 
réaction dans Îles conditions réelles d'écoulement du processus chimi- 
que; sa valeur dépendra seulement des facteurs chimiques et ciné- 
tiques agissant sur le processus, et non du niveau de mélange ou du 
mode de réalisation de ce processus. 


Coefficient d'efficacité d'un réacteur, Examinons maintenant la 
méthode de détermination de ce qu ‘on appelle le coefficient d'effica- 
cité d'un réacteur; nous allons préciser dans ce qui suit la signifi- 
cation de ce coefficient. | 

Supposons que nous ayons affaire à une réaction du premier ordre. 
Nous prendrons un degré de transformation arbitraire, mais assez 
élevé, par exemple 90 % (cr/c, = 0,1). Une telle valeur est en général 
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suffisante pour déceler une variation du temps de séjour sur la courbe 
de distribution (courbe de réponse du système). 

Grâce à la courbe de réponse du système, on obtient pour le 
réacteur en question, en partant de 1’ équation (1V,73), la « pseudo- 
constante» de vitesse k de la réac- 
tion hypothétique considérée, pour 
laquelle est atteint le degré de 
transformation 90 % : 


00 


0, sim Li LS hr dr. 


Nous trouverons le temps de 


séjour Tt par l'équation (II,2): 09 20 30 40 
Go: mn a 
| TCyd 
J C1 aT S LE 
T = Tmoy —= co A D : Se 
{ ct dT 


Nous prendrons ensuite à titre 
d'étalon le réacteur de déplace- 
ment idéal (degré d'efficacité 100%). 
L'étape suivante des calculs consis- 


10 20 30 40 30 60 
‘2m 


NS 


— 


ds 


# 
S 


N 
Q 


Coefficient d'efficacité ÿ, % 


Q. h 


20 40 60 60 100 0" 0 20 30 40 50 60 
Degré de transformation x, % Gsm, 


Fig. IV-6. Efficacité de différents Fig. IV-7. Courbes de réponse de réac- 
réacteurs : teurs d'essai et industriel : 

4 — réacteur à mélangeur; 2 — deux réac-  : — réacteur d'essai Foy — {4,5 mn, 

teurs à mélangeurs mis en série: 3 — trois 89,5 %): 

réacteurs à mélangeurs mis en série ; & — Bb __ réacteur inustriet Fo — 10,5 mn, 


uatre réacteurs à mélangeurs mis en série ; 
— réacteur à coucho one tt ontage 
d'essai), cf. courbe de r cponse fig. IV-7, a; 
6 — réacteur industriel à couche stationnai- 
re, cf. courbe de réponse fig. IV-7, b; 
réacteur industriel à couche stationnaire, 
cf. courbe de réponse fig. IV-7,c 


8 


tera à déterminer le temps de séjour nécessaire 


n — 63,5 %); 
c — réacteur industriel a rès rechargement 
ce catalyseur moy — mn, n = 70 %); 


j —concentration tive de l'indicateur 


à l'obtention du 


degré de transformation 90 % dans le réacteur de déplacement 
pour la « pseudo-constante» de vitesse trouvée k, 
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Pour le réacteur de déplacement idéal, on aura en présence d’une 
réaction du premier ordre: 


Cf C 
——=0,1—e"ÀtT ou Tb—— Ê 
Cj k 


On définira alors le coefficient d'efficacité du réacteur par la 
relation 


n=—2— 100%. (IV,74) 


moy 


La fig. IV-6 indique la variation de l'efficacité de divers réac- 
teurs 4 Ainsi qu'il ressort de cette figure, le coefficient d'efficacité, 
pour les différents réacteurs, 8 approche de 100 % quand le degré de 
transformation est petit; lorsqu'il augmente, les valeurs du coeffi- 
cient d'efficacité diminuent, et l’on observe une forte divergence 
entre les réacteurs. Ceux des réacteurs qui ont le même coefficient 
d'efficacité ont des courbes de réponse identiques. 

La fig. IV-7 montre les courbes de réponse d'un réacteur d'essai 
(réacteur pilote) et d'un réacteur industriel. On voit sur la fig. IV-7, a 
que pour un montage d'essai, la courbe de réponse est proche de celle 
d'un réacteur de déplacement idéal et diffère considérabloment de 
celles du réacteur industriel (fig. 1V-7, b et c). En rechargeant le 
catalyseur, on parvient ainsi à éliminer les canaux dans la couche, 
ce qui permet d'élever l'efficacité du réacteur et d'améliorer la distri- 
bution du temps de séjour (fig. IV-7, c). 

sa 
._ Exemple IV-3. Dans un réacteur (cf. exemple 11-1) a lieu un processus de 
décomposition en phase liquide obéissant à Léquation — WA = kCa, OÙ la 
constante de vitesse k vaut 0,307 mn. Trouver la fraction de réactif non trans- 
formée dans l’appareil réel ; la comparer à la fraction de réactif non transformée 


dans l'appareil de déplacement idéal ayant les mêmes dimensions. Le temps 
moyen de séjour est t,0y — 15 mn. 


Tableau I1V-2 


T | C (x) | TE | = hùt | e—RT C(x) At 

H) 0,03 1,53 0,2154 0,215:0,03—0,0323 
10 0,05 3,07 0,0474 0,0116 
15 0,05 4,60 0,0100 0,0025 
20 0,04 6,14 0,0021 0,0004 
25 0,02 7,68 0,0005 0,0001 
30 0,01 9,21 0,C001 Q 


Der ÀTC is) At=0,0469 
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Pour un réacteur de déplacement idéal sans changement de volume, on aurs : 


FA CA 
— dx À _ 1 dc A _ À In CA0 
É — WyrA “> k CA k CA ÿ 
CA9 


d'où 


CA ge "ht ,9—(0,307 «1,5) — 0,01. 
CAO 
Donc, la fraction de réactif qui n’a pas réagi dans l'appareil de déplacement 
idéal est de 1 %. Pour un réacteur réel, cette fraction sera déterminée à partir 
de l'équation (1V,73); les calculs correspondants sont rassemblés dans le tableau 
IV-2. On en conclut que la fraction de réactif qui n’a pas réagi dans l'appareil 
réel est approximativement de 4,7 %, c’est-à-dire plus que dans le réacteur idéal. 


4. Efficacité de divers réacteurs 


La comparaison de l'efficacité des modèles de réacteurs se fait 
habituellement d'après les deux modèles extrêmes: mélange idéal 
et déplacement idéal. Nous effectuerons cette comparaison sur 
l'exemple d'une réaction simple du premier ordre. 

Selon l'équation ([V,36), nous aurons pour le modèle de déplace- 
ment idéal : 


PT Em LS 


Conformément à (1V,46), nous obtiendrons pour le modèle de 
mélange idéal : 


TA 
k(1—2x4) 


. Tm = 
En divisant la seconde égalité par la première, nous trouverons: 


Va TA 
IT Er rue 
La fig. IV-8 représente le graphique de la fonction (IV,75). 
Ce graphique montre que dans le processus de mélange, il faut doubler 
le temps de séjour pour atteindre x — 70 % et le tripler pour x = 
— 85 %. Sachant que le temps de séjour est directement proportion- 
nel au volume du réacteur, on trouve que le volume nécessaire au 
réacteur de mélange idéal est toujours supérieur à celui du réacteur 
de déplacement idéal. Corrélativement, lorsque les réacteurs ont 
des volumes égaux, le degré de transformation est toujours plus élevé 
pour le réacteur de déplacement idéal que pour le réacteur de mélange 
idéal. Le rapport des volumes est fonction croissante de l’ordre de la 
réaction, et c'est seulement pour une réaction d'ordre zéro que ces 

volumes sont égaux. | 
Si, au cours de la réaction, le volume du système augmente (di- 
minue), le rapport des volumes des réacteurs augmente (diminue). 
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Quand le mélange de réaction passe à travers un réacteur de 
déplacement idéal, la valeur de x augmente avec la longueur du 
réacteur ; comme, pour les réactions simples, la vitesse de la réaction 
diminue lorsque zx croît, la vitesse aura une valeur moyenne comprise 
entre la valeur maximale qu'elle prend à l’origine du réacteur et la 
valeur minimale qu'elle prend à sa sortie. 

Quand le mélange de réaction passe à travers un réacteur de 
mélange idéal, la valeur de x correspond en tout point de l'appareil 
à celle qu'il prend à la sortie du 
réacteur, et la vitesse moyenne B 
du processus est égale à la va- 
leur minimale de Ia vitesse à la 
sortie du réacteur. 

La comparaison des deux 
modèles de réacteurs en condi- ,s * 
tions isothermes conduit à la 
remarque suivante: pour une 
même valeur du degré de trans- 
formation à la sortie, le réac- 
teur de déplacement idéal est 
toujours caractérisé par la vites- 
se moyenne la plus élevée en ce / 02 04 06 08 EP 


St 


qui concerne le processus; c'est T4 

donc ce type de réacteur qui Fig. IV-8. Variation du temps de sé- 

exigera le plus petit volume. jour relatif en fonction du degré de 
Le tableau IV-3 fournit les transformation 


valeurs des concentrations finales | 

des composants dans les réacteurs de déplacement idéal et de mélange 
idéal, ainsi que le temps de séjour correspondant en conditions iso- 
thermes. En partant de ce tableau, on peut calculer facilement la 
sortie, la sélectivité et le degré de transformation pour différents 
types de réaction. 

L'efficacité d'un modèle de réacteur joue non seulement sur le 
degré de transformation, mais aussi sur la répartition des produits 
de réaction. À titre d'exemple, considérons un produit À dont la 
décomposition s'effectue par deux voies: 


À en R (produit désiré), 


k 
aA —+ S (sous-produit), 


les équations de la cinétique étant respectivement 


dc 
Wen === lcd, ({V,76) 
rs = RS = ko. (1,77) 
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En divisant (IV,77) par (I1V,76), nous obtiendrons la vitesse de 

formation de S$ rapportée à celle de R: 
Urs - ko 
Dr k c2— 4 (I1V,78) 

Suivant que le second membre de cette équation augmente ou 
diminue, le rapport des produits S/R va lui aussi augmenter ou dimi- 
nuer. 

L'équation (1V,78) montre que la variable C4 est la seule qui 
puisse influer sur la valeur du premier membre de cette équation; 
en effet, k,, ko, a, et a, sont pour le système considéré des grandeurs 
constantes à température donnée. 

Il est clair que pour arriver à des sorties de produit relativement 
importantes, il faut maintenir C, à des valeurs faibles. On y parvient 
par l’un des procédés suivants: emploi d'un réacteur de mélange 
idéal dans lequel la concentration du réactif atteigne instantanément 
la plus petite valeur possible à la sortie ; introduction d’un recyclage 
diminuant la concentration à l’entrée et réduisant la. concentration 
du composant À dans le réacteur; abaissement de la pression des 
impuretés inertes ou élévation de leur teneur pour les systèmes en 
phase gazeuse. 

Si S'est le produit désiré, il faut en obtenir des sorties relative- 
ment importantes et donc réaliser pour la concentration €’, du réactif, 
au contraire, des valeurs élevées ; on y parvient par l’un des procédés 
suivants: emploi d’un réacteur de déplacement idéal où la concen- 
tration CA décroît peu à peu à partir de valeurs élevées ; augmenta- 
tion de la pression totale dans les systèmes en phase gazeuse ou éli- 
mination des impuretés inertes de l'alimentation (ce qui permet de 
relever la concentration du réactif à l’entrée du réacteur): prohi- 
bition du recyclage des produits. 

L'influence des paramètres cinétiques sur la répartition des pro- 
duits se manifeste de la façon suivante: 

4. Si GA > da c'est-à-dire si la réaction relative au produit 
désiré est d'ordre supérieur à celle du sous-produit, alors (ae — «} 
est négatif. De l'équation (IV,78) il résulte que le rapport S/R sera 
petit pour des valeurs élevées de C,. Dans ce cas, la conduite du 
processus dans des réacteurs à déplacement favorisera en priorité 
la formation du produit désiré R, ce qui n exigera qu un réacteur de 
taille minime. 

. à. Si du < 43 c'est-à-dire si la réaction relative au produit 
désiré est d'ordre inférieur à celle du sous-produit, il faudra alors, 
pour favoriser la formation de produit À, réaliser des concentrations 
plus basses de réactif, ce qui sous-entend la nécessité de disposer 
d'un réacteur de grandes dimensions. Dans ce cas, on parvient au 
projet de réacteur optimal par une estimation économique de la 
valeur du dégagement de sous-produit, au prix de grosses déponses 
en Capital sur les opérations exigées par l'encombrement de l'équipe- 
ment. 
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8. Si à — a, C'est-à-dire si les réactions sont du même ordre, 
l'équation (1V,78) prend la forme: 


rs. de de (IV,79) 


Ur dcr : k4 


Autrement dit, la répartition des produits est constante pour un 
rapport donné k,/k, des constantes de vitesse des réactions ; elle ne 
dépend pas du type de réacteur. 


Fig. IV-9. Schémas de l’organisation 
des courants dans des réacteurs de dii- 
férents modèles: 

a — les doux réactifs sont introduits cn mê- 


me temps avant le commencement de la réac-. 
tion (c4Aetcn sont élevées); b — les deux 


réactifs sont introduits lenternent avant 

ue la réaction se soit achevée, à la suite de 
chaque portion (c4 ct cn Sont élevées); c — 
A est chargé tout de suite et B, progressive. 
ment (ca est élevée, c B faible); d — réac_ 
teur de déplacement idéal (c4 et cn sont 
élevées) ; e — cascade de réacteurs ; f — réac- 
teur de mélange {déal (ca Ch sont fai- 
bles); g — réacteur de déplacement idéal 
avec a imentation suivant la marche du pro- 
cessus (c4 est élevée, Cp faible) ; À — cas- 
cade avec alimentation de chaque réacteur 


On peut alors faire varier la proportion des produits en changeant 
la valeur du rapport k./k, par modification des conditions de tempé- 
rature du processus (si les énergies d'activation des deux réactions 
sont différentes) et par emploi d’un catalyseur sélectif. 

[1 ressort de la discussion précédente que- pour des réactions paral- 
lèles, la répartition des produits obéit aux règles suivantes: 

pour des réactions de même ordre, cette répartition ne dépend 
pas du type de réacteur ni de la concentration des réactifs; 

pour des réactions d'ordres différents, il est préférable d'associer 
une concentration élevée à la réaction d'ordre supérieur et une faible 
concentration à la réaction d'ordre inférieur. 


329 


Vr— Vr— 
I=W = 
(Fr— 7) (Vr— 7) | [ Vr— W—1 
20V9— LR 2Y0Vo=| "© lu 
Vz Le zh 
0V) 
Gas M'IFN FN 
Vo 
Fr 1 24 (5 — 0) = — nf 
14—=0 : . (2—0v) D — 
g/3 \ 20 


— 40604 0V2= V9 ea c'o— Sol = Va 


1 NÉE S & ha Vo 

— =D: 90770 — V9 2Y + —> = — 

y7 a PET AT 
PTIY Vo—V 
TZ = V9 14- 92=V)2 


quaU9N009 


e uoWa9eId9p 9p ma19P 
B I69PI 9SUEIQUI Op INOJOLIU TE9PE 7 1d9p op mooro x 


(Vs) Fr Di= pe 
L9V 94 — _ 
toy — 

NAS y 
Voy— — 
va 
59 [eJUUIWpUOJ 


Sala13U949JJIp SUuOrenbA 


SauLIHU)081 SUOIRIPUOD US 
jeepr e$uepu op 39 [U9p! juoweoe]dop ep sinojovaz 59] suvp sjuesodwo9 s9p Anof9s 9p sdursy J9 Se[UUIF SUOIT8U9IU0) 


g-AI n0990J 


a | 
H<—gTr 


SV 


S8[ŒISIOA9IIT 


SUOIFIPIU 


des +049 +0Vo 


(Va —0V2) > Le à Vo 
—H3 


(042— V3 — F3) V5 


0 = $2Vz + Hov + 82v 
0—=S2Y + UV + 2V 
S9LU3+ V9 —0S9 +0U) + 0Vo 


(HV 9Fy — Hot) 1—043— #4) S pe &a+ de | 
H <r TY 
F4/E4 — 7} ue | SPRUE 524 & 
) | ee -= #) TV 914 — — V7 37XIW 
D dem —X80y 
(Fy/84) ul 
3) 
Jet ty 0V2 y 0Vo 
Ï xX6D y) (+) "— XPUH) 
(T°! 
(A F 
GED GET 66, 9 H3— V9_-0Va3—6) Hoty — 1 
3263 F4 Sp 
F4 
(Sy +5) Qt + y) ty __21p 
ain —= #3 (oey—2 — ;ry 2) 0V) . — H9 H9ty — Voly — Hp ie L <— L 
L . 
2 % ed Vo ny 20V9= Vo Voly = = " uq 
2 (y + y) + - +) _ 1P 
0V173 b Gp 2— HV LE] = e S9p S <— YF 
2 Gr + 5) FE = 4) [ 9—]] 02 (“EX ) =u0 Voiy = 2? E4 
0Vo1fy 2 Gaga) — Fy Hp # % F 
1 (2 F LR 
PONT v 1 cuytry) 20% 9 = V9 Vty + V9Fy — ne SO[2112164 


Pour obtenir la répartition voulue pour les produits, il faut 
maintenir les concentrations des composants au niveau exigé. Pour 
cela, les courants de réactifs doivent être organisés au cours du pro- 
cessus de la façon suivante. Les schémas possibles d'organisation 
des courants sont représentés fig. [V-9. Dans un réacteur à action 
périodique ou semi-continue, on peut modifier les conditions d'ame- 
née des réactifs. Dans un réacteur à action continue, il est possible 
d'organiser un processus qui s'accompagne de hautes concentrations 
de À et B ; il faut pour cela prendre un réacteur de déplacement idéal. 
Si l’on veut assurer une faible concentration des composants À et BP, 
la solution optimale consiste à choisir un réacteur de mélange idéal. 
On peut aussi maintenir lescon- 
centrations à un niveau élevé 
pour un des composants et bas 
pour l’autre, c’est-à-dire fournir 
À de façon continue et B ‘par 
portions. 

La fig. I1V-10 représente} la 
variation relative de la sortie de 
produit R en fonction des para- 
mètres cinétiques et du type de 


réacteur pour des réactions en 


série, A“ R #2 S. Cette figure 


0 02 84 806 88 0 montre, premièrement, qu'il y a. 

Z9=1-C/Coo sortie de produit intermédiaire R 
dans le réacteur de mélange idéal 
et deuxièmement, qu'on trou- 


Fig. 1V-10. Comparaison des réacteurs 
de déplacement idéal et de mélange 


idéal pour les réactions en série: ve un degré de transformation 
1 — réacteur de déplacement idéal; 2 — élevé (bas) pour des valeurs éle- 
réacteur de mélange Idéal vées (basses) des rapports k,/k, 


ce qui implique la nécessité 
d'introduire ou non un recyclage suivant les cas considérés. 

Les discussions exposées ci-dessus sont d’une conduite commode 
et rapide sur calculateur analogique. Pour résoudre ce genre de 
problèmes, on a élaboré des schémas fonctionnels de composition 
sur calculateur; les réactions types ont ainsi été examinées et les 
sorties optimales de produit ont été calculées 5. 


5. KRelations entre la sortie de produit désiré, 
la sélectivité et le degré de transformation 
pour différents modèles de réacteurs 


Considérons une réaction du type: 
AA + 6B—>rR +SsS. 


On appelle sortie du produit désiré (AR, par 
exemple) le rapport de la quantité de ce produit à celle du réactif 
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initial : 
_ "() _. cr 
Dr — at + (IV ,80) 
où &, r sont des coefficients stœchiométriques, cA la concentration 
du produit désiré, ca, la concentration initiale du réactif de départ. 
La sélectivité est définie comme la proportion entre les quantités 
de produit désiré et de réactif initial transformé: 


"PR | 
Pr — Cag —CA (1V,81) 
Le degré de transformation est défini comme auparavant (cf. 
p. 312), c'est-à-dire comme le rapport de la quantité de réactif initial 
transformé à la quantité de ce réactif en début de réaction: 


+ v" 
1__ Ag CA ‘s 

PA A 
. A9 


La liaison entre les paramètres qui viennent d'être introduits 
prend les formes suivantes : 
pour un réacteur de mélange idéal, 
CR CR CA — CA 
D = —— = = PRTA ; (IV,82 
pour des réacteurs de déplacement idéal ou un réacteur à action 
périodique, 
(A) * A 
1 


CA 
1. . 
De= x | D d (4) — a) Drdea= | Dadra: (IV,83 
D 


pour une cascade de réacteurs de mélange idéal, 


N N 
1 | 1 
Dr = GT À Dr, :À (4); 2. 2 Dr, : (Cas — CA, 1-1) — 
N 
— > Da; (TA)ie (1V,84) 
1= 1} 


La représentation graphique de la variation de la sélectivité @r 
avec le degré de transformation x4 (fig. IV-11) permet de choisir 
directement $ le modèle optimal de réacteur en vue d'obtenir la sortie 
maximale ®,. Sur ce graphique, la sortie qui peut être obtenue dans 
un réacteur de déplacement idéal ou dans un réacteur à action périodi- 
que est déterminée par l'aire située sous la courbe entre x4, et x. 
Dans un modèle de réacteur de mélange idéal, la sortie est donnée 
par l’aire d'un rectangle dont le sommet supérieur droit est situé 
sur la courbe de sélectivité et dont la base a une largeur égale à la 
différence entre les degrés de transformation donnés. 
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Pour un modèle en cascade de réacteurs de mélange idéal, la sortie 
est numériquement égale à la somme des aires de rectangles qui ont 
chacun une base de largeur xz4; — x4, ;_, et un sommet situé sur {a 
courbe de sélectivité, avec pour ordonnée ®,;, où R est le produit 
désiré. La plus grande des aires obtenues met en évidence le régime 
optimal de sortie. 


40 
89 
68 
0,7 
> 9 
| 
& 0,5 
R 
h  &4 
ae 
S 23 
0,2 
O1 Là ) | 
: 2431 | 2) | 086 
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A Ca 


Fig. IV-11. Variation de la sélectivité en fonction du degré de transformation 


Lorsque la sélectivité est une fonction décroissante du degré de 
transformation (courbe supérieure de la fig. IV-f1), l’aire située 
sous la courbe sera la plus grande possible pour le réacteur de dépla- 
cement idéal. Si par contre la sélectivité est une fonction croissante 
(courbe inférieure de la fig. IV-11), la sortie la plus grande est attein- 
te dans le réacteur de mélange idéal. On peut réaliser la maximisation 
de cette sortie en choisissant de façon appropriée les degrés de trans- 
formation pour un nombre donné d'appareils de mélange idéal montés 
en cascade de réacteurs, ceci jusqu'à obtention du maximum de la 
somme des aires des rectangles. 

La relation entre les aires des rectangles qui représentent des 
réacteurs de mélange idéal peut être utilisée de deux façons. Pour 
des réactions lentes, les composants doivent être introduits dans le 
réacteur qui est le premier dans le sens de la cascade; dans ce cas, 
les aires relatives des rectangles donnent les volumes relatifs des 
réacteurs ou les temps de séjour correspondant aux sorties optimales. 
Pour des réactions rapides, il faut introduire un composant dans le 
réacteur qui est le premier dans le sens de la cascade, constituée 
par des réacteurs de même volume ; dans ce cas, les aires relatives des 
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rectangles donnent la fraction de réactif initial qui doit être intro- 
duite dans chaque réacteur. 

Quand la courbe de sélectivité passe par ün maximum, on a la 
possibilité de trouver la combinaison optimale de modèles de dépla- 
cement idéal et de mélange idéal et de choisir le degré de transfor- 
mation relatif dans chaque réacteur, ou le temps de séjour relatif, 
ou encore l'agencement optimal des réacteurs (cf. p. 417). 


‘6. Modèles de déplacement — mélange 
et de mélange — déplacement. Effet de glissement 


Examinons comment .varie, pour les modèles combinés les plus 
simples, le degré de transformation en fonction des paramètres de 
déplacement et de mélange 76. 


Modèle de déplacement — mélange (4 — m). Les réactifs se 
meuvent d'abord suivant le principe du dévlacement idéal, puis 
suivant celui du mélange idéal (fig. IV-12, a). 


(1 )Vr 


Z=0 


Fig. IV-12. Modèles combinés de réacteurs: 
a — modèle de déplacement -— mélange ie = rh b — modèle de mélange — déplacement 
M — 


Désignons par m la fraction du volume du réacteur dans laquelle 
se produit le mélange idéal; le volume de cette zone sera mV,, et 
celui de la zone de déplacement idéal, ({ — m) V,. On a alors, pour 
la zone de déplacement idéal, l'équation 


V, Ha ( dcA 
Amp | 72. (LV,85) 
CA) 
De façon analogue, pour la zone de mélange idéal: 
Cai— Car = PT. (LV,86) 
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Les équations obtenues sont résolues conjointement pour un temps 
de séjour identique, en supposant que ca corresponde à la concentra- 
tion théoriquement réalisable à la sortie du réacteur de déplacement 
idéal. 

Pour une réaction du premier ordre, on a: 


ho (4 mm é)( 4)" 
= (1+m In 2 ( Es | | (IV,87) 
TS |A (IV,88) 


1—In(i—zx;)n : 
Pour une réaction du second ordre, on obtiendra: 


Ta —T TS te 
où zx, est le degré de transformation ne . l’ oi d'un 
modèle de déplacement idéal. 
Pour une réaction du second ordre à deux réactifs, du type 
À + B — produit, on a: 


A) [O1 + Mon (EE), 
” | M(1—%a) | 
(IV,90) 


Pour une réaction du troisième ordre, on trouve: 


ns | Li a Jr 


(cag/cA)?—1 


s(-2) [(2) (54) 
[( mu 1] 

ART 
[(&)-7 


Pour une réaction d'ordre zéro, x est égal à x, indépendamment 
de m; par suite, le degré de transformation dépend seulement du 
temps de séjour total. 

La fig. IV-13 représente la variation du degré de transformation 
avec la fraction de volume occupée par la zone de mélange idéal, 
ceci pour des réactions de divers ordres et dans un appareil fonction- 
nant suivant le modèle (d — m); on suppose dans cette figure que 
dans le réacteur de déplacement idéal, x a atteint pour un même 
temps de séjour la valeur de 90 %. Il ressort du graphique que lors- 
que m augmente, le degré de transformation subit par comparaison 
avec le réacteur de déplacement idéal une diminution d'autant 
plus forte que l’ordre de la réaction est plus élevé, 


=0.  (IV,91) 
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Fig. IV-13. Variation du degré de transformation avec la fraction de volume 
occupée par la zone de mélange, dans un modèle de déplacement — mélange et 
pour des réactions de différents ordres 
Modèle de mélange — déplacement (m —d). D'après la 
fig. IV-12, b, on aura pour la zone de mélange : 
DemV'r 


Cao CA — ; (IV ,92) 


pour la zone de déplacement, on trouve: 
C 


FE de (A—m)V | 
_ | = (IV,93) 


CA: 

Si le réacteur était de déplacement idéal, les concentrations à 
l'entrée et à la sortie c, correspondraient au temps t, ou au V,/V, 
déterminé par l'équation (1V,34). En résolvant conjointement les 
équations (IV,34) et (1V,92), on obtient: 


CAo =Car rc A4 ci — Ca). (IV ,94) 


En résolvant conjointement les équations (IV,34) et (IV,93), 
on trouve: 
chr=e lt r—(l—m) (coin — ci). (1V,95) 
En combinant cette dernière équation avec l'équation (IV,92), 
on aboutit à La solution cherchée. 
Pour une réaction du second ordre, on a: 
_ Cades—cagean) + Vends cadean 
CA /cp—t . 


dE Ta —T 1— za 
= Hs TA [| =]. av, 


Pour une réaction du second ordre du type À + B —+ produit, 


on trouve: | 
ee 7 —x L M(1—xa) = 
DA 1— zx M—24 : Fe M— +; Î-m 
=1+7 5 {n HU=<9 | [ma] "+ (V8) 
Pour une réaction d'ordre zéro, le résultat obtenu est le même 


que dans le modèle (d — m), puisque x — x; ne dépend pas du 
degré de transformation. 


Pour d’autres ordres de réaction, nous aurons: 


(IV,96) 
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Fig. IV-14. Temps de séjour relatif dans les modèles de déplacement — mélange 
(d — m) et de mélange — déplacement (m —- d) pour des réactions du prémier 
ordre et pour différents degrés de transformation 


La fig. IV-14 représente la variation du temps de séjour dans Îles 
réacteurs (d — m) et (m — d), rapporté au temps de séjour dans 
un réacteur de déplacement idéal. 

La fig. IV-15 compare les modèles (d — m) et (m — d) sous le 
rapport du degré de transformation, du temps de séjour et de la 
dimension de la zone de mélange pour une valeur donnée de x. 


L'effet de glissemént consiste en ce qu’une partie des composants 
‘entrant dans le réacteur se rapproche de la bouche de sortie sans 
réagir. Cet effet devient particulièrement sensible dans les réacteurs 
à faible intensité de mélange. 

La fig. IV-16 représente un réacteur à écoulement avec mélan- 
geur, dans lequel on observe un glissement exprimé en fractions 
(1 — z}) du volume V4, du liquide entrant dans l'appareil; z est 
la fraction de ce liquide qui traverse la zone de mélange intensif. 
Un mélange d'intensité faible provoque l'apparition de zones de 
stagnation. 

D'après la fig. IV-16, on peut prendre en compte l'influence de 
l'effet de glissement de la manière suivante. 

La fraction du volume où il y a mélange intense sera 


m — ne 4 tn. , (IV,102) 

avec 
Wrm = kc?, (IV ,102a) 
Dr = k (c'}". (IV,102b) 


En vertu du bilan matériel, la concentration c’ dans la zone de 
mélange idéal est déterminée par l'équation: 


c'— ART AT) (IV,103) 


è 
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Fig. IV-15. Comparaison des modèles de déplacement — mélange (d — m) ot 
de mélange — déplacement (m — d): 
-&, b — variation de + avec la grandeur m pour un temps de séjour correspondant à x4 —=0,9 
n = 1{,6et n —!3),càf— variation du temps de séjour relatif v/T,avec la grandeur m 
pOur x = 0,9 et pour des réactions d’ordres différents 


Zone de stagnation 


Fig. IV-16. Modèle avec glissement 


En portant (IV,102a), (1V,102b) et (1V,103) dans l'équation 
(1V,102), nous obtiendrons: 


”. CA/CAR n—1 (ca0/CAR — 1) z DEL 
m= € Aÿ/Cm | | Can/€m—1 Ïl 1—(1—2)—c4 /car | ù 
(IV,104) 
m = 7 [Se | (IV ,105) 
Tm 2—Z% 


OÙ Zm est le degré de transformation qui peut être obtenu dans le 
réacteur de mélange idéal. | 

L'équation (1V,105), appliquée à des réactions d'ordres divers, 
permet de tirer les conclusions suivantes. Pour nr = 0, l'effet de 
glissement n’a plus de signification : 


me. (IV,106) 


Tm 


ce qui signifie que le degré de transformation dépend seulement du 
volume de mélange effectif. 
Pour n = 0,5, on a: 


LT z(—5) , 
m 2 42 ’ (1V,107) 
pour n=1: 
A mt (IŸ,108) 
Tm 2—X 
pour n = 1,95: 
EE: 2 (1— 2m) 115, 
m= | | : ([V ,109) 
pour n —2: 
__æ Fz(l—zm) 12, 
me | |: (IV,110) 


Si M —=.Cp0/C40: 
5, PUS Em M En). 
on. (zM — x) FL ; (V,111) 
pour n—=3: 
1—1») 13 
me | | | (V,142) 


Tm 3 — 


La variation du degré de transformation en fonction des dimen- 
sions des zones de mélange et de glissement est représentée fig. IV-17 
pour des réactions de différents ordres et pour x,, = 0,9. 
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z=06 7=08 27=40 


Fig. 1V-17. Variation du degré de transformation en fonction des dimensions des 
zones de mélange et de glissement pour des réactions de différents ordres et pour 
un temps de séjour correspondant à x, = 0,9 


7. Calcul de réacteurs par la courbe de réponse 
avec prise en compte de l’état macroscopique. 
du système 


Pour construire un modèle où il y a mélange, il n’est pas suffisant 
de connaître la cinétique et Le type des courbes de sortie (réponse 
du système) caractérisant le temps de séjour des particules dans le 
réacteur. Pour expliquer le mécanisme du mélange dans ce réacteur, 
il faut encore connaître le niveau où se produit le mélange dans le 
système (micro- ou macro-niveau), car c'est de cela que dépend 
l'interaction chimique. 

Par mélange au micro-niveau, ou éfat microscopique du système, 
on comprend un mélange au niveau des molécules individuelles. 
Pour chaque molécule distincte, le surplus de molécules qui est 
entré dans l'appareil en même temps qu'elle ne se trouve pas dans 
le voisinage de cette molécule. Le liquide introduit subit une disper- 
sion à l'état moléculaire en un temps bien inférieur au temps moyen 
de séjour +. Le système est chimiquement homogène. 

Par mélange au macro-niveau, ou état macroscopique du système, 
on comprend un mélange au niveau des agrégats de molécules. 
Le liquide introduit se répartit en agrégats distincts, qui sont à leur 
tour répartis dans tout le volume de l'appareil. Le système reste 
en état de séparation complète (ségrégation). 

Le niveau de l’état du système est caractérisé par ce qu "on appelle 
le degré de séparation I, oudegréde ségréga- 
tion. Cette notion nécessite d'introduire les idées de concentra- 
tion «en un point» et d’« âge du liquide en un point» ?: il s’agit 
de la moyenne de la concentration ou de l'âge sur un domaine très 
petit en comparaison non seulement de tout le système, mais encore 
des dimensions des agrégats de molécules, et cependant assez grand 
pour contenir beaucoup de molécules. 

Nous définirons l'âge d'une molécule comme le temps + qui 
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s'est écoulé depuis le moment où la molécule est parvenue dans le 
système. On peut alors calculer la variance de l’âge de toutes les 
molécules du système, c'est-à-dire l'écart quadratique moyen des 
âges des molécules à l’âge moyen: 


Var T=(T— 7), (IV,113) 


où t est l’âge moyen de toutes les molécules se trouvant dans le 
système à un instant donné; le trait supérieur commun désigne la 
moyenne sur toutes les molécules. | 

Notons par Tr; pour chaque « point», l’âge moyen des molécules 
en ce point ; la variance de l’âge peut alors servir à mesurer le degré 
de ségrégation : 


Var Tp = (To — 1), (1V,114) 


où le trait supérieur commun désigne la moyenne sur tous les points. 

Lorsqu'il y a mélange au niveau moléculaire, l’âge moyen de 
toutes les molécules est le même en chaque point et est égal à l’âge 
moyen de toutes les molécules dans le système ; alors, la variance de 
l'âge en les différents points est nulle. Si le mélange se réalise au 
niveau macroscopique, c'est-à-dire si le système est complètement 
séparé, la variance de l’âge en les points du système est égale à 
celle de l’âge de toutes les molécules : 


L Var Th 
Var. 


= 1. (1V,119) 
Pour tout autre niveau de séparation, Z sera inférieur à un: 
Var th (Tp—7T)2 


= (1V,116) 


(t—T? 


I = 


À. la valeur limite Z = 0 correspond l'état de. mélange le plus 
grand possible. 

Pour un système dont la distribution du temps de séjour est 
analogue à celle du modèle de mélange idéal, la grandeur Z peut se 
situer entre zéro (mélange au niveau moléculaire) et l'unité (cas de 
la séparation complète). Pour un système qui correspond à un modèle 
de déplacement idéal, où les particules de courant ne se mélangent 
pas, le degré de ségrégation atteint sa valeur maximale 7 — 1. 

Voyons” l'influence du niveau de mélange, ou état du système, 
sur le degré de transformation dans les réacteurs. Nous examinerons 
pour cela les schémas de disposition de deux réacteurs correspondant 
aux deux modèles extrêmes — déplacement idéal et mélange idéal — 
associés en série (fig. IV-18). 

Ces schémas diffèrent par le fait que le mélange se produit au 
dernier stade pour le schéma a, et au premier pour le schéma b. 
La distribution totale du temps de séjour est la même pour les 
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deux schémas (cf. fig. IV-18): on obtient une fonction delta pour 
la zone de déplacement (d) et une exponentielle pour la zone de 
mélange (m). | 
Considérons maintenant ces deux systèmes uniquement comme 
des appareils à écoulement (pas de réaction chimique), dont on se 
servirait, par exemple, pour atténuer les oscillations de température 
et de concentration dans un cou- 
L rant permanent de liquide; alors, 
—>| ‘ils auront un effet parfaitement 
= m | identique. Il en va on si 
le mélange des éléments du liqui- 
| de s'accompagne d'une réaction 
S chimique. Bien que les deux systè- 
ê mes considérés aient le même degré 
total de mélange, c'est au premier 
ce) stade de la réaction que le mélange 
a lieu dans le second schéma, alors 
qu'il se produit au dernier stade 
dans le premier schéma. Ceci con- 
duira naturellement à des diffé- 
rences dans les sorties de produit 
hors des systèmes décrits. Si la 
2 réaction est isotherme et d'ordre 
Fig. IV-18. Mélange aux premier(b) Supérieur . à un, la conversion la 
et dernier (a) stades de Îa réaction plus élevée est obtenue dans le 
| premier schéma de disposition de 
l’appareil. D’après ce qui précède, on atteint un degré de séparation 
plus élevé dans le réacteur d que dans le réacteur m (1: > TL). 
__ En s'appuyant sur ce qui a été dit plus haut, on peut interpréter 
d'une autre manière l'influence du degré de mélange !°. Imaginons 
un réacteur à séparation complète, constitué d’un long tuyau dans 
lequel on suppose un courant du type piston (déplacement idéal), 
‘avec un grand nombre de sorties latérales situées à petite distance 
l’une de l’autre (fig. IV-19). Le courant qui traverse ces sorties 
latérales est choisi de telle manière que la distribution du temps de 
séjour pour le système soit la même que celle du temps de séjour 
que l’on étudie. | | 
On suppose en outre que le volume des dérivations latérales est 
négligeable. Dans un tel système, où peut prendre comme point un 
fragment très court de la longueur du tuyau. Il est clair que la 
distribution d'âge est en chaque point excessivement étroite et que 
le système ne présente pas de mélange, à l'exception du mélange 
à la sortie commune. De la sorte, les molécules d’âges différents 
se mélangent aussi tard que possible, c'est-à-dire au point 4 
(fig. IV-19, a). 
À partir de ce premier système à écoulement, qui est complète- 
ment séparé, on peut imaginer un second système à écoulement, 
qui sera un système à mélange maximal et s’obtiendra par simple 
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inversion du courant. On aura alors de nombrèuses entrées et une 
seule sortie (fig. IV-19, b). On suppose que le mélange dans la direc- 
tion radiale est idéal et tel que le liquide introduit se disperse 
immédiatement sur toute la longueur du tuyau. Chaque molécule, 
une fois entrée dans le système, se mélange avec les autres molécules, 
qui quittent le système en même temps. De la sorte, le mélange 
des molécules a lieu aussi tôt qu'il est possible. C'est là, par défi- 
nition, l’état de « mélange maximal possible», qui est l’opposé de la 
notion de ségrégation complète. 


Fig. IV-19, Réacteur de déplacement avec dérivations latérales (a) et réacteur 
à mélange maximal (b) 


En faisant le bilan de ce qui a été dit, nous aboutirons à la con- 
clusion suivante, qui est très importante. Pour calculer un réacteur 
chimique, il faut connaître : 1) la cinétique de la réaction ; 2) la fonction 
de réponse duÿ système ou la courbe de distribution du temps de séjour ; 
3) les propriétés du système: existence d'un macro- ou d'un micro- 
système ; 4) les renseignements nécessaires sur le mélange aux stades du. 
début et de la fin de la réaction. 

La cinétique classique étudie les transformations chimiques au 
micro-niveau, de sorte que les systèmes qu'elle considère sont des 
micro-systèmes. Tout ce qui a été dit auparavant sur le calcul des 
transformations chimiques dans différents modèles de réacteurs 
se rapporte aux micro-systèmes. 

Nous examinerons maintenant le calcul des réacteurs chimiques 
au macro-niveau pour les deux modèles extrêmes: déplacement 
idéal et mélange idéal. 


Réacteur à action périodique (réacteur de déplacement idéal dans 
le temps). Supposons qu'un réacteur soit rempli d’un liquide con- 
tenant le réactif À à l’état macroscopique. Chaque agrégat de molé- 
cules de liquide se comporte lui-même comme un petit réacteur à 
action périodique ; de ce fait, le degré de transformation est le même 
dans tous les agrégats, et l'on obtiendra un résultat identique au 
cas d'un réacteur rempli de liquide à l'état microscopique. Donc, 
pour les processus périodiques, l'état de l'agrégation ne change pas 
et n'agit pas sur le degré de transformation ou de distribution. 
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Réacteur de déplacement idéal. Dans ce cas, le courant est com- 
plètement séparé en agrégats de molécules, et la transformation se 
passera donc dans un agrégat de la même manière que dans le cas 
précédent. En d’autres termes, pour un réacteur de déplacement 
idéal, Iles états micro et macroscopique du liquide correspondent 
exactement à la même transformation. 


Réacteur de mélange idéal. Lorsque le liquide est introduit à 
l’état macroscopique, la concentration du réactif dans les agrégats 
de molécules diminue, tout comme dans un réacteur à action périodi- 
que, et n'atteint pas tout de suite sa valeur minimale à la sortie, 
ce qui serait caractéristique de l’état microscopique. La concentra- 
tion du réactif varie en fonction de la durée de son séjour dans l'ap- 
pareil, durée que détermine la courbe de réponse. 

Pour un réacteur de mélange idéal, la fonction de réponse, 
d' après l'équation (11,36), se présente sous la forme: 

eV 


C(=—. (IV,117) 


D'après l'équation (IV,73), la concentration moyenne e4 du 
réactif. à la sortie de l’appareil est acnnée par: 


s 00 C0 

C À : F CA C € 
A =i--sa= \("2) c(t) dt = (=4) 

CAo A PR CAo / Pér 


OÙ (ca/Cao)per eSt la proportion des concentrations finale et initiale 
du réactif pour un réacteur à action périodique. 

Nous utiliserons l'équation (1V,118) pour trouver le degré de 
transformation au macro-niveau dans le cas d’une réaction du pre- 
mier ordre. D'après ce qui précède, on peut écrire (cf. tableau [IV-3), 


pour un réacteur à action périodique (réacteur de déplacement 
idéal) : 


dx, (1V,118) 


CA = p=kt 
( _ De = 2% (IV,119) 
n portant cette équation dans (1V,118), nous trouveronst 
ERA | ee dr, (IV,120) 
CAo | T Û 
d'où, après intégration: 
a (IV,121) 
CA 1 + kT 


\ 


ce. qui coïncide avec l’équation relative à un réacteur de mélange 
idéal au micro-niveau (tableau IV-4). 

Ainsi, pour les systèmes linéaires (réaction . du premier ordre), 
le degré de ségrégation Î n'exerce pas d'influence sur le degré de 
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transformation ; autrement dit, le réacteur de mélange idéal donne 
les mêmes sorties pour les micro- et les macro-systèmes. 
L'influence sur le degré de transformation de la condition d'état 
du système (micro- ou macro-état) est très sensible pour les systèmes 
non linéaires en réacteur, de mélange idéal (cf. tableau IV-4 et 
fig. IV-20). 
. Il ressort de la fig. IV-20 que pour un même degré de transforma- 
tion, le volume d'un réacteur de mélange idéal est plus grand (plus 
petit) pour un macro-système 
100 LEE HER que pour un micro-système dans 
mo. ft le cas de réaction d'ordre infé- 
‘ rieur (supérieur) à l'unité. Autre- 
ment dit, lorsque la ségréga- 
tion augmente, l'efficacité du 
|| réacteur de mélange idéal croît 
H (décroît) pour les réactions dont 
- l'ordre est plus grand (plus pe- 
‘Hi: tit) que un. Si pour le réacteur 
| en question la fonction de ré- 
ponse est voisine de celle du 
modèle de déplacement idéal, le 
+: degré de ségrégation n'influe pas 
- sur le degré de transformation. 
En se fondant sur ce qui a 
été dit, nous formulerons main- 
tenant quelques conclusions gé- 


à ne | | _. | nérales : 

"001 01 Î 1. Prendre en compte le de- 
Ca _- gré de ségrégation et le mélange 
—— “1h ; : : 
go maximal possible n’a de sens 


Fig. IV-20. Influence du niveau de mé. .QUe Pour des systèmes homogè- 
lange sur le volume nécessaire à un nes, puisque les systèmes hétéro- 
réacteur de mélange pour des réactions gènes sont toujours complètement 
d'ordres divers séparés, c'est-à-dire se trouvent 

toujours au macro-niveau. 

2. Prendre en compte le degré de ségrégation et le mélange maxi- 
mal possible n'a de sens que pour des réacteurs à écoulement avec 
mélangeurs ; ceci s'explique par le fait que dans les appareils fonc- 
tionnant suivant le principe du déplacement idéal, les courants 
sont toujours complètement séparés, c’est-à-dire se trouvent au. 
macro-niveau : les molécules du milieu, en effet, lorsqu'elles entrent 
dans le réacteur de déplacement, se mélangent aussitôt en raison 
du mélange radial. 

3. Dans le cas de réactions du premier ordre en système homo- 
gène, le degré de transformation, pour les réacteurs à écoulement 
avec mélangeur, ne dépend pas du niveau de mélange. Dans les 
réactions d'ordre supérieur (inférieur) à un, la vitesse moyenne du 
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processus est la plus grande (la plus petite) pour l’état de ségréga- 
tion complète. | | 

4. Dans un réacteur de déplacement idéal à écoulement, on ob- 
tient toujours un degré de transformation plus élevé que dans les 
réacteurs de mélange idéal à écoulement au niveau de ségrégation 
maximale ou minimale. 


Calcul d'une cascade de réacteurs à niveaux de 
mélange différents 


Ce calcul sera fait sur l'exemple d’une réaction À -+ produits 
conduite en conditions isothermes (on prend constante la densité 
du liquide) !. En partant du bilan matériel en conditions station- 
naires, écrivons les relations sans dimensions relatives au mîme 
réacteur de la cascade (m quelconque): 


Lm = Km (Cas) "1Tt, (réacteur à action périodique), (1V,122) 


En En (Cao) (on (m réacteurs à écoulément), (IV,123} 
_. =? (pour des appareils à mélangeurs), (IV,124} 
8 


C 
Um = 2 (concentration sans dimensions).  (I1V,125} 
0 
Pour les réactions dont l’ordre » diffère de 1, on obtiendra les 
formules de calcul suivantes : 
1. Courant de type piston ou réacteur à action périodiquet 


dYm | 
ani (Ym)”, ([V,126) 
Um %mn 
dYm 
| = | dm (IV,127} 
Um—1 0 
d'où 
Î { 
Em (Ym)T À - (hs Tr (Ym-1)974 (728) 
2. Mélañge microscopique total: 
Yi — Ym = Tm (Ym)” (IV ,129} 
O1 
Lam Ye) TH IT dm Ga) = Em (Um) (1V,130} 


3. Mélange macroscopique total (mélange en état de ségrégation): 
1 00 1 


[em GT = {Len Um)" Te} e (tv) dr, (1V,131) 


3) 


Où 7,, est la concentration moyenne sans dimensions pour les réac- 
teurs micropériodiques (c/co) et e (x) la fonction de distribution à 
la sortie pour le modèle de mélange idéal. 

De là 


1 


| [tm GT = | { [am (Ym-1)" 7" (+ =) EU LS X 


x exp (=) af). (IV,132) 


Lorsqu'il y a mélange à l'état de ségrégation, le temps requis 
pour obtenir une conversion totale dans chaque réacteur micro- 
périodique, est borné supérieurement pour les réactions d'ordre 
inférieur à un; il peut être déterminé, à partir de l'équation de la 
vitesse, comme le temps pour lequel la concentration du réacteur 


S annule, soit : 
(Cam. (IV,133) 


(Tmax)m = TETE 


Si l’on prend z — — , alors 


1-n 
(Z2max)m = (Tes ). = re) Eu = 
(—n) 2m [em Um! 
(?max)m 1 


# | (Lem QE aI En — 1) NT exp (—2) de. (1V,134) 


Si par exemple la réaction est d'ordre zéro, on à (zmax)m —= 
= Ym-1/Tm. D'où, après intégration et multiplication: 
Im exp| — mt ]-1+2.. (1V,135) 


Tm mi 
4. Courant laminaire en état de ségrégation (pas de diffusion 
radiale). Le temps de distribution. à la sortie est 


e(D=+ (Val rs dr).  (IV,436) 


Alors. 


1 co oh 
Len GT = = | {7m (ym)"= per)" Te (t)dt,  (1V,137) 


où To — //2w est le temps de séjour minimal, correspondant à la 
vitesse maximale au centre du tuyau. | 
En passant à la variable z — w/l, on trouvera: 


1 _ Zmax L 
Lim À Gamme) al tn 1} FT - dz. (IV,138) 
1/2 
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Formules de calcul pour une cascade de réacteurs 


Ordre de la réaction n CoUrRRE ee idole Mélange microscopique total 


1 . 4 
jé ETES ETES 
1 
Zm (Ym)”7} Em (Ym-1) 1 1 Tm (Ym-1)71 LA 
4 | 1 1 
—— RS RE? rie 
ra 2m GmD 0 r+ À ZT ; 
1 Em (Ym-1)" 09 2 + —— 
zm (Ym) 7° DO [£m mi) 
n=1 EXP (—Zm) 1/(1+ Zn) 
Ym/Ym-1 


3 
2 


ne TmYm-1 _T E | 
Pa (ZmYm-1) +1 ‘à a nm 


Les relations finales obtenues par intégration des équations 
ci-dessus sont données dans le tableau IV-5. 

Comme il résulte de ce tableau, le rapport y,,/y,.-, est fonction 
seulement de x, Donc, La valeur finale yr de y après k échelons de 
la cascade peut s’obtenir par. simple multiplication des rapports 
en y calculés pour chaque valeur de x, : 

‘Les fig. IV-21 à IV-24 représentent les graphiques de calcul 
d’une cascade de réacteurs pour différents régimes de mélange. 

Lorsque la cinétique est non linéaire, on introduit un coefficient 
de correction fy» = Zm/Tm-1 OÙ fm = Xm-1/%Xm Par lequel il faut 
‘multiplier la valeur de sortie du (m — 1)ème réacteur pour obtenir 
la nouvelle valeur à l'entrée du m°m® réacteur. Pour des réactions 
du premier ordre, on calcule le nouveau temps sans dimensions 
Tm AUX FAPPOrtS Ym/Ym-1 Correspondent par suite les nouvelles 
valeurs du degré de conversion exigé. 

Les graphiques 1V-21 à IV-24 peuvent aussi être utilisés pour 
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Tableau IV-5 


avec niveaux de mélange différents 


Courant laminaire en état de ségrégation 


Mélange macroscopique total * (pas de mélange longitudinal) 


= 7 4 1 |  Emymn)7 Lo 
exp| Xm (Ym-1)7! | # Tm (Ym-1)7À 4 is Tm (Ym—1)7À 


Em (Ym-1)7} 2 


1 1 1 1 


{ [em (ÿm-1)7 0972 2m (Um) 7°" Ÿ { [Tm Um SR 2m (md 6 
| _ 1/2 
rte ED) ee) 


(+ 2m) (a m/2) [—Ei(—2m/2] 
p(—)[-# (5) ] | emo 1e [nimes | 


— (TmYm-1)? + TmYm-1 


le calcul d'une cascade à entrées latérales entre les réacteurs quand 
les entrées sont décrites par des relations sans dimensions. 


Exemple IV-4. Dans une cascade formée de deux réacteurs de même volume 
a lieu à 60 °C une réaction d’éthérification de l'alcool éthylique par l’anhydride 
acitique en présence de chlorure de carbone. La réaction est du second ordre 
n = 2); la constante de vitesse est 4 — 3,768 .10-2 g-lemoles-! .mn-!, Le temps 
e séjour des réactifs dans chaque réacteur est V,/V,,, — 25 mn; celui du produit 
dans le tuyau de dégagement est égal à 40 mn. On admet que le micro-mélange 
total est atteint dans les réacteurs et qu’un écoulement de type piston a lieu dans 
le tuyau qui conduit le produit dans Le collecteur. Déterminer le degré de trans- 
formation à la sortie du tuyau dans le collecteur en négligeant la conversion de 
l'alcool éthylique dans les raccords entre réacteurs. 
Solution. 1. Nous aurons pour l’entrée dans le premier réacteur: 


.Vz CA9 ” { 
civo=| ic4 ( (2) - 6768-10 2.4.25) (+)=0.044. 
- o Von 1 CAo 1 

Pour rendre le calcul plus clair, nous construirons le graphique 1V-25 en 
nous servant de la fig. IV-24, après avoir pris la diagonale comme courbe limite. 
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Fig. IV-21. Niveau de mélange dans 
une cascade de réacteurs pour nr = 0: 
4 —— courant de type piston ou micro-mélan- 
e total; 2— courant laminaire en état 
e ségrégation; 3 — mélange total en état 
de: ségrégation ; & — A TTaR limite (diago- 
nale 
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Fig. IV-22. Niveau de mélange dans 
une. ppesans de réacteurs pour r —41/2: 
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Fig. IV-23. Niveau de mélange dans une cascade de réacteurs pour r = 1: 


— micro-mélange total où mélange total en état de ségrégation ; 


cn “état de ségrégation ; 


3 — courant de type piston ou réacteur à ac 


2 — courant laminaire 
fion périodique 


Le graphique IV-24 permet d'obtenir de nouveau la valeur de la grandeur d'’en- 
trée pour le second réacteur: zeye = 0,42. Quand la cascade comporte un grand 
nombre de réacteurs, on peut, en poursuivant cette construction par échelons, 
trouver la valeur de z:y3 et ainsi de suite (cf. fig. IV-25). 
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Fig. IV-24. Niveau de mélange dans une cascade de réacteurs pour n = 2: 


1 — courant de type piston ou réacteur à action périodique; 2 — courant laminaire endétat 
de ségrégation ; 3 — mélange en état de ségrégation totale; # — micro-mélange total; 5 — 
courbe limite (diagonalc) 


02 84 06 881 2 4 66810 
TmUm=1 
Fig. LV-25. Calcul du nombre d’échelons dans une cascade de réacteurs pour diffé- 


rents niveaux de mélange: 


1 — courbe limite; 2 — micro-mélange total, 3 — courant de type piston (réacteur à action 
périodique) 
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2. Le temps de séjour du produit dans le tuyau diffère de celui des réactifs 
dans les réacteurs; on calcule donc un coefficient de correction par la formule: 


V, 
a Mar) _ 10 | 
TR 7 V 7 25 
2 kxca, ( Fa 


Ce faisant, on suppose que la température dans le tuyau est elle aussi égale 
à 60 °C. La valeur de la grandeur d'entrée pour le tuyau sera alors: 


zayo = (xoys)fe — 0,42.0,4 = 0,168, 


0,4. 


et la grandeur de sortie, déterminée d’après la courbe pour le courant de type 
piston, sera égale à xoys = 0,144. De là 
__ 0,144 0,144 
ST 73  Ü,4.0,944 


OU 
__ 0,14 
A8 0,4.0,9%44.1 


Par conséquent, le degré de conversion à la sortie du tuyau est 


( — Te ) 100—61,8 %. 


= 0,382. 


C 


| 


8. Modèles mathématiques de réacteurs avec prise 
en compte du transfert de chaleur 


En fonction de leurs régimes thermodynamiques, on classe 
l'ensemble des réacteurs en réacteurs isothermes, adiabatiques, 
polytropes. 

Dans les réactèurs isothermes, où la température du processus 
est maintenue constante, il faut apporter ou ôter de la chaleur en 
‘accord. avec l’effet calorifique de la réaction. Les réacteurs isother- 
mes sont toutefois d'un emploi relativement rare dans la production 
à grande échelle, par suite du coût élevé de l'équipement ou du pro- 
<édé d'échange de chaleur, qui rendent le processus peu économique. 
C'est pourquoi les réacteurs industriels sont conçus le plus souvent 
<omme des réacteurs adiabatiques ou polytropes. 

Un réacteur est ditadiabatique si la chaleur qui s’y dé- 
gage à la suite de la réaction chimique va tout entière à la variation 
d'enthalpie du système considéré. 

Suivant le modèle choisi pour un réacteur adiabatique, on peut 
avoir les équations de bilan thermique suivantes : 

pour un réacteur de mélange idéal, 


Vopgcp (tr — à) = Vy(cs — a) (HAA);  (V,139) 
pour un réacteur de déplacement idéal, 
Vpgcp dt — w, (+AH) dV,. (1V,140) 
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De façon analogue, on aura pour un réacteur polytrope (où la 
chaleur est ôtée ou apportée de l'extérieur) : 
pour un réacteur de mélange idéal, 


Vrpgcp (tre — à) = Vs (er — ©) (HAA) + KvF (tr — tp); (IV,141} 
pour un réacteur de déplacement idéal, 
Vpgc, dt = w,f (+AH) dz + KyF° (t — trr) d2 = 
= Vy (HA) de + KyF"(t — ipn) dz  (1V,142} 


Dans les expressions précédentes, w, est la vitesse de réaction 
en kmoles -:m#-h"1; V,, la vitesse volumique de la masse en réaction 
en m°/h ; p, la densité en kg/m*; g, l'accélération de la pesanteur en 
m/s?; Cp, la Capacité calorifique à pression constante en J -kg”!-de- 
grés”1 (kcal -kg-l-degrés 1); AA, l'effet caloritique de la réaction 
en J/kmoles (kcal/kmoles), avec le signe + pour une réaction exo- 
thermique et le signe — pour une réaction endothermique; #, la 
température de la masse réagissante en °C; fpr, la température de 
l'agent réfrigérant en °C; c, la concentration du réactif en kmoles/ms : 
Ky, le coefficient de transmission de la chaleur de la masse réagis- 
sante à l’agent réfrigérant, en J :m°°-degrés”t (kcal «m -? -degrés”1) ; 
F, la surface d'échange de chaleur en m*; F”, la surface d'échange 
de chaleur par unité de longueur en m?/m; f, l’aire de la section 
transversale du courant dans le réacteur en m°. 

Dans l'élaboration des modèles mathématiques . de réacteurs: 
adiabatiques, on introduit habituellement la notion de varia- 
tion adiabatique de la température, que 
l’on exprime par Le rapport 


qi — (£ AA) (co —c) 
LS CpPE 
p 


OÙ Co, € sont respectivement les concentrations initiales et finales 
des réactifs. 

La variation adiabatique maximale de la température est géné- 
ralement appelée température adiabatique: 


AM) c 

ps, V,144} 

à CpPE (I , } 
Supposons que la chaleur de réaction et la capacité calorifique 

du mélange restent pratiquement constantes dans une réaction adiaba- 

tique. Pour un degré de transformation x donné, on peut alors expri- 

mer la variation de la température par l'équation 


PET, ETC (IV,145} 


où 7, est la température initiale et T, la température adiabatique 
pour le degré de transformation 100 % ; le signe (+) correspond 
à une réaction exothermique, lesigne (-—) à une réaction endothermi- 
que. 


(1V,143} 
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En se servant de l'équation d’Arrhénius, on peut écriret 
___E/R 
k—hkye-ElRT pe ToTTar, (IV,146) 


L’équation (1V,146) ne contient pas la variable température. 
Toutes conditions égales d'ailleurs, la constante de vitesse de la 
réaction est seulement fonction de x, ce qui permet une comparaison 
relativement simple des différentes relations et des différents modèles 
de réacteurs dans les cas où les paramètres Æ, k, T, et To, ou leurs 
combinaisons sont choisis de façon appropriée. 


Modèle à diffusion d’un réacteur adiabatique avec tuyau. Pour 
simplifier ce modèle, nous prendrons un profil des vitesses plan 
(courant turbulent), pour lequel on peut négliger les gradients 
radiaux, et nous considérerons une réaction du premier ordre du 
type À —+ À. En prenant un modèle à diffusion pour un état non 
stationnaire, nous obtiendrons les équations suivantes: 

pour la masse, 

êc 


2e ( 
Dis —w-—#hkcexp 


Fe (IV,147) 


E \ _&c., 
— 7 ) — ôt ? 
pour l'énergie (chaleur), 


02T ôT E oT 
À x — WPgCp 5 + (—AH)kcexp ( — zr) = Pepe (IV,148) 


Les conditions aux limites pour un tuyau de longueur finie sont : 
Vupgcp(To—T)= 5 (e=0;1>0);  (IV,149) 
Vy(co—c)= Di (x=0; T>0); (IV,150) 


CNE (c=l; t> 0). (1V,151) 
Les conditions initiales sont 
T = Tifx) (T=0;, 0<z<1) 
c=c;(x) (T=0; 0<x<I) | 
Pour un état stationnaire, les équations (IV,147) et (1V,148), 


avec les mêmes conditions aux limites (1V,149) et (1V,150), se 
mettent sous la forme 


d2c âc 


Diet —hcexp(—#)-0,  (IV,155) 


d2T E 
Mn = — WPEC + (— AA) kcexp ( 77) —0.  (IV,154) 


(1V,152) 


Si l'on pose que les mécanismes de transmission de la chaleur 
et de la matière sont identiques pour le courant turbulent, on aura: 


hz Fe . D8&CpDr; 
458 


le critère de Peklé étant 


Compte tenu de la variation adiabatique de la température, 
on trouve: 


T=To+ (ce —_c). (IV,155) 
La température limite est à 
—AH | 
Tim = Toto Go (1V,156) 


Introduisons les paramètres sans dimensions 


T_. E_. Ti 
TR Sur 8 RTo ! Yiim — To 


0 
Les équations (1V,153) et (1V,154) se réduisent alors à la seule 
So 


+ Po + EE exp { —Æ) (yim—y)=0,  (IV,157) 
et les conditions aux limites s’écriront sous la forme 


— = Po(1— y z=0 (1V,158) 


HE 0, z=1. (IV,159) 


La résolution s'effectue par intégration dans l’ordre inverse, 
en partant de z = 1 (ce qui nécessite d'adopter une valeur de y pour 
z = 1), puis par avance par pas jusqu'à l’obtention d’une valeur 
d'entrée Yent. Si l’on représente Yyent par 

4 dy 
Vent — E "po de Le: 


alors la solution sera obtenue pour yÿent — 1. On prend pour z — 1 
une valeur de y comprise entre { et yiim et on calcule la valeur de 
Yent qui lui est associée. Il peut y avoir une ou plusieurs solutions 
stables, et donc un ou plusieurs états stationnaires du réacteur. 

Pour tester la stabilité des états stationnaires, on fait appel 
aux équations (1V,147) et (I1V,148), qui décrivent les régimes insta- 
tionnaires; pour ce faire, il faut se donner tous les paramètres du 
système. Les résolutions se caractérisent par leur grande complexité 
et exigent un fort volume de travail, qui ne peut être accompli que 
sur des calculateurs électroniques. 


Exemple IV-5 !, Calculer la variation de la température et du degré de 
transformation dans des réacteurs de déplacement idéal adiabatique et polytrope 
pour un processus de décomposition de l'huile de ricin acétylée qui a à lie à 
295-340 ° À suivant le schéma ; 
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huile de ricin acétylée (A) —+ acide acétique ( R) + huile sèche (S). 

L'équation de la vitesse de réaction est de la forme : 
w-—kc.g.cm3.mn"i de CH3COOH. 

La constante de vitesse de la réaction a pour expression 


kh 500 
_ 552 (<= 


La réaction est endothermique; la chaleur de réaction est AH — 62 800 
kJ/kmoles — 15 000 kcal/kmoles de CH3COOH. La température initiale du mé- 
lange réagissant est 340 °C. La décomposition complète de 4 g d'huile dégage 
0,156 g d'acide acétique. La quantité d’huile est initialement de 500 kg. Les réac- 
teurs sont à écoulement, avec tuyau. | 

Solution. Adoptant un modèle de déplacement, nous exprimerons le 
temps de séjour dans un réacteur d’après l'équation (1V,34): 


x D x 
. dx dx 
F6) 2 —60 se ( EE) ty 
0 SUCRE D, 


Introduisons le degré de transformation au moyen de la relation c = co (1 — 
— x); nous aurons: 


x 
dx 
— ren (E 500 (b) 
e RT ! (4—x) 


Dans l’équation (b) figurent trois inconnues: %, 7 et z. Nous obtiendrons 
la liaison entre T et x en partant du bilan thermique pour le modèle de réacteur 
considéré. 

Réacteur adiabatique. Pour ce réacteur, et conformément à l'équation, ([V,140), 
nous présenterons l'équation de bilan thermique sous la forme suivante (en pre- 


nant pour capacité calorifique moyenne de l'huile ec, — 0,6 et en notant que le 
poids moléculaire de l'acide acétique est égal à 60): 
500.0,6. 47 = (— 15 000) --.0,1564r, 


d'où dt — —65 dz. 
La relation entre 7 et x s'obtiendra en intégrant entre les bornes convenables 


TE x 
dt= —65 À dx; (c) 
To=340+273 0 
T = 613 — 657. (d) 


Nous porterons cette relation dans l'équation (b), dont la résolution peut 
se faire par deux méthodes: résolution numérique et intégration graphique. 
Résolution numérique. Nous représenterons la relation (b) 
par de petits accroissements et nous la résoudrons par intégration numérique en 
échelons : | 
1 


| | 

AT | ——— — az= ) 4e. e) 

| 35,2 (- D | Rmoy /. | 
L'A—x)e . 


Portons dans la formule (e) les conditions initiales Ts = 613 °K etro - 0; 
nous obtiendrons: 


Î | 


à k4 500 
(4—0) _.. es) 


— 4,15. 


AUD 


Si l’on prend pour premier accroissement Az = 0,1, l'équation (d) donne 
Ti == 613 — 650,1 — 606,5 °K. 
On a donc 
{ 
A 44 500 
| (1—0,1) e A T788-600,8) 


— 6,15. 


D'où, pour le premier accroissement : 


1 _ 415+6,15 
(+ hr” : 5,15. 


Notons que plus l’on prend l'accroissement petit et plus la valeur moyenne 
(LR) moy est exacte; en portant cette valeur dans (e), nous trouverons Le temps 


à la fin du premier accroissement : 
Au =u—0—=5,15-0,1 — 0 & 0,52 mn. 


Pour le deuxième accroissement, z — 0,2: on tire de l’équation (d): 


Ta —= 613 — 65-0,2 — 600 °K, 
d'où 
1 | 
"he — 44 500 
| a 0,n 2 Crises 
On trouve ensuite 1/R, Art: et w. Les résultats du calcul sont rassemblés 
dans le tableau IV-6. 


Tableau IV-6 


x | T, °K T, mn 


0 613 0 

0,1 606,5 0,52 
0,2 600,0 1,40 
0,3 503,6 3,00 


Intégration graphique. On construit d'après l'équation (d) 
un graphique en coordonnées x — T (fig. IV-26), sur lequel on porte aussi la 
courbe de co/w,, déterminée par l'équation: 


co _ 
Wr 35,2 (44 500 
(Î—z)e DE 
Ainsi, pour z — 0,2 et T = 600 °K, par exemple, on trouve: 
44 500 
35,2 : 
wr=Co(1—x)e ( FA Ces O,8e2,2; co—0,0886c ; ER : 
Ur Co 


Ï1 résulte également dela fig. IV-26 que dans le réacteur adiabatique, l’abais- 
sement de la température dû à la réaction endothermique diminue fortement le 
degré de transformation, le processus étant pratiquement interrompu une fois 
atteint x — 50 %. Donc, pour obtenir un haut degré de transformation, il faut 
introduire de la chaleur, c'est-à-dire utiliser un réacteur polytrope. 
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d RE polytrope. Dans ce cas, l'équation du bilan thermique s'écrit sous 
a forme 


Q dr-+ + (—15 000) PP 0,156 dz= 500-0,6-47, 
d'où, après intégration : 
“AT = —0,00185 Q At — 65 Az. (n) 


Il n’est pas possible alors de faire une intégration graphique, car les courbes 
de T et 1/w, ne peuvent pas être construites indépendamment du temps. On en 


110 INR EE ——1640 

90 | CLR 1600 

À 70|\— = + es 860 
à | | x 
D 5f Le 4 —— RL 20 2 
SE 1 | | je à 

30! —1- -,{ \ | +: 480 

| Ga 
10 “SES — É — ; | 440 
| 400 
D 10 20 30 40 50 60 70 8 2 


TZ, 7 
Fig. IV-26. Graphique de l'exemple IV-1 


est donc réduit à une intégration numérique. En choisissant l’accroissement Az 
et en se donnant l'intervalle de temps Art, on calcule T, pour x — 0 + Az. 
Ensuite, on calcule à partir de l'équation (e) la valeur de At, qui est comparée 


0,5 . 
, 4. | _— 
IN le dé 
Ü,4 Xe XF a X > an 
LÀ | 1590 
44 - EE : 
RE D rs 
54 / | CE ri ue 290 a 
Va | *| 580 
ü FF = | Fe . 
| | 
sé Ps - ÿ à ‘© 
Tsnn 


Fig. IV-27. Variation du degré de transformati on avec le temps (cf. exemple IV-1) 
14 — réacteur adiabatique; 2 — réacteur polytrope 


à la valeur adoptée. Supposons que Q@ — —3000 kcal/mn et que Az — 0,1. On 
prendra pour première approximation At = 0,5 mn, valeur légèrement inférieu- 
re au cas du réacteur adiabatique. On tire alors de l’équation (f): 


T = 613 + AT; = 613 — 65.0,1 — 0,00185 (—3000) (0,5) — 609 °K. 
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La formule (e) permet maintenant de trouver At. La première valeur moyen- 
ue de 4/R est calculée dans les limites de l'accroissement : 
pour æ = 0, 


R=(41—0) Pi Css) 415; 
pour z,—=0;1, | 
| 44 500 
Ri=(41-—0,1) 52 (Cross) = 6,50, 
d'où 
(+ = FES 488. 


On tire de l’équation (e): 
At = 4,83-0,1 = 0,48 mn, 
ce qui est assez voisin de la valeur adoptée, At = 0,5. | 
Il est commode de faire tous les calculs de ce genre sur calculateur numéri- 


que. Les résultats de ces calculs sont donnés dans le tableau IV-7, de même que 
les calculs correspondant au réacteur adiabatique. 


Tableau IV-7 


Réacteur adiabatique Réacteur polytrope 

> L 

T;, °K 7, mn T,°K T, mn 
0 613 0 613 0 
0,1 605 0,54 608,7 0,48 
0,2 600,0 1,43 605,5 1,08 
0,3 093,9 2,96 604,0 4,97 
0,4 987,0 5,53 603,9 3,10 
0,5 580,5 9,85 604,3 4,39 


Les résultats obtenus servent à construire le graphique IV-27, d'où il résulte 
que le réacteur polytrope permet d'améliorer la sortie de produit. 


Comparaison des modèles non isothermes de réacteurs 

Une estimation qualitative des modèles de réacteurs peut être 
commodément réalisée par la méthode de comparaison des pentes 
dx/dr des courbes en coordonnées x — t; dans cette méthode, on 
différentie les équations du bilan matériel des réacteurs relatives 
aux diverses conditions d'échange thermique et l’on applique les 
équations (1V,139) et (1V,140) en conditions adiabatiques. 

D'après l'équation (1V,31), la pente dx/dx de la tangente sera, 
pour Je modèle de déplacement idéal : 


dr n 
= cu tk (1— x)". (V,160) 
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Pour un réacteur de mélange idéal, on a conformément à l’équa- 
tion (1V,19): 


T 


= le = un  — 
CRETE CS 


(IV,161) 


En différentiant cette équation, où figurent les variables r. 1 
et.k, on obtient la pente de la tangente: 


= cn 1x (1 — 2) Érrerperercer | (IV,162) 
1+(n—1)z—-2(1—7x) pa 


La comparaison des équations (IV,160) et (1V,162) montre ! 
que les pentes des courbes en coordonnées x — 7 relatives aux réac- 
tours de mélange idéal et de déplacement idéal diffèrent du coeffi- 
cient multiplicatii 


Es Ci , | (IV,163) 


L+n—t)z—z(l—x) dr 


En conditions isothermes, dk/dx — 0 et le facteur (1V,163) se 

réduit à- 
1— 7x 
el (IV,164) 

Ce facteur étant toujours inférieur à un, la pente des courbes est 
toujours moindre pour un réacteur de mélange idéal que pour un 
réacteur de déplacement idéal; donc, en conditions isothermes, le 
réacteur de déplacement idéal est toujours préférable au réacteur 
de mélange idéal. 

Pour des réactions endothermiques, nous obtiendrons : 


_ E y EE. Ta 
dk à R || “AT D , 
#8 [ue ÉRI-ERS LOS 


T'az 


Portons cette expression dans l'équation (1V,163): sachant que 
le facteur (1V,163) est toujours inférieur à un, c’est-à-dire que la 
pente est toujours moindre pour le réacteur de mélange idéal que 
pour le réacteur de an idéal, nous trouverons: 


—n | se 


er) <(1—2) 7 RTE (IV,166) 

Le premier membre de l’inégalilé (1V,166) est toujours négatif, 

et le second toujours positif, de sorte que le facteur (1V,163) est 
toujours inférieur à un. Par suite, pour des réactions endothermi- 
ques, on obtient toujours un degré de transformation par unité de 
volume plus élevé dans un réacteur de déplacement idéal adiabatique. 
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Fig. IV-28. Variation du degré de 
transformation pour différentes réac- 
tions et différents modèles de réac- 
teurs : 
a —- réaction exothermique du premier ordre; 
b — réaction exothermique du second ordre 
(M = CBo lc A5 æ 1,25); c — réaction endo- 
thermique du second ordre (M= cp/CA,— 


— 6); 1 — modèle de mélange idéal; 2 — 
modèle de déplacement idéal 


08 16 24 
AI e 
C 


Fig. 1V-29. Variation du degré de trans- 

formation dans des réactions exother- 

miques pour différents modèles de 

réacteurs et à différents niveaux de 
mélange : 

a — réaction du premier ordre; b — réac- 

tion du second ordre; c — réaction d'ordre 


2: 1 — déplacement, 2 — mélange au 
macro-niveau: 8 — mélange au micro-ni- 


veau; hÿ, = ke P/RTO 


Pour des réactions exothermiques, nous aurons: 


E 


2 | exp (A 
dr dx exp To Tax 


k E Ta 
| |- RTo To 


pere; (IV,167) 


La fig. IV-28 représente les graphiques correspondant à des 


réactions exothermiques 


du premier (fig. 


IV-28, a) et second 


(fig. IV-28, b) ordres, ainsi qu'à une réaction endothermique du 
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second ordre (fig. [V-28, c}), avec 


E 
ko=koe FT, k = kroexp(—T—-) 


T 


— 40, 2 —0,1.: 


Ts 


La fig. IV-29 est construite pour des réactions exothermiques 
avec les mêmes conditions que pour la fig. IV-28, en tenant compte 


ko TG 
b 
7,0 
08 
5 46 


i 1 { | 
4 8 12 16 Z0 
02 /Co 
C 


du niveau, microscopique ou macrosco- 
pique, du mélange. Les fig. 1V-28 et 
IV-29 permettent de conclure que pour 
les valeurs moyennes ou relativement 
petites de x, les courbes relatives aux 
réacteurs de mélange idéal se situent un 
peu plus haut que les courbes relatives 
aux réacteurs de déplacement idéal dans 
le cas de réactions exothermiques. Mais 
pour de grandes valeurs du degré de trans- 
formation, on observe le phénomène in- 
verse ; de plus, l’allure des courbes pour 
les réacteurs de mélange idéal devient 
alors analogue, en conditions isothermes, 
pour les réactions exothermiques et endo- 
thermiques. En cas de réaction endother- 
mique, le degré de transformation obtenu 
est plus élevé dans les appareils de: dé- 
placement idéal que dans ceux de mélange 
idéal (fig. IV-30). 

La fig. IV-31 représente pour les diffé- 
rentes valeurs de x la variation du temps 


Fig. IV-30. Variation du degré de transforma- 

tion dans des réactions endothermiques pour 

différents modèles de réacteurs et à différents 
niveaux de mélange: | 

a — réaction du premier ordre; b-— réaction du se- 

cond ordre; c -—- réaction d'ordre 1/2; 1 — déplace- 


ment; 2 — mélange au macro-niveau; 3 — mélange 


4 au micro-niveau 


de séjour relatif nécesssaire à l'obtention d’un degré de trans- 
formation donné dans le réacteurs de mélange idéal (t,) et de 
déplacement idéal (v4), ceci pour des réactions endothermiques, 
isothermes et exothermiques, les paramètres k,:0, k, E/RT, et TT, 
ayant les valeurs précédemment indiquées. [1 ressort de cette figure 


« 


qu'un réacteur de mélange idéal est préférable à un réacteur de 
déplacement idéal en cas de réaction exothermique. Dans des condi- 
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tions isothermes, et surtout pour des réactions endothermiques, 
on observe l'inverse: le réacteur de déplacement idéal est préfé- 
rable au réacteur de mélange idéal. 

Les graphiques représentés fig. IV-29 montrent que par rapport 
aux pentes des courbes correspondant au réacteur de déplacement 
idéal, les pentes des courbes correspondant au réacteur de mélange 
idéal sont plus grandes pour les valeurs peu élevées de x, égales 
pour un certain degré de transformation intermédiaire et inférieures 
pour les valeurs élevées de x. Effectivement, si l’on porte (I1V,167) 


30 


RE EEE 


£Exothermiques 


Fig. IV-31. Variation du temps de séjour relatif dans des réacteurs de mélange 
idéal (x..) et de déplacement idéal (x,) en fonction du degré de transformatione 


pour différentes réactions et différentes valeurs de M = cz /cy, 


dans l’expression (1V,163), on obtiendra pour le facteur une valeur 
supérieure (inférieure) à l’unité pour de petites (grandes) valeurs de x: 


(A x) (147) = zx petits 


———— 3 ——— —; —;% —1 $z moyens (1V,168) 
2 E T L 
H+m—0a](14+5 2) es) zx grands 


ou 
T 2 < E :T 


On voit de la relation (IV,169) que pour un degré de transforma- 
tion élevé, Le second membre de cette relation tend vers zéro quand x 
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tend vers un. Pour une conversion très faible (x Æ 0), on tire de 
{1V,169) ; | 
ET 

La condition (1V,170) est vérifiée par la majorité des systèmes 
exothermiques en conditions adiabatiques. Il convient de noter que 
si cette condition n’est pas remplie, la vitesse de la réaction diminue 
lorsque le degré de transformation augmente: le réacteur de dé- 
placement idéal s'avère alors préférable au réacteur de mélange idéal. 

L'évaluation des vitesses de réaction donnée plus haut fournit 
l'explication de ces résultats. La vitesse des réactions endothermi- 
ques diminue lorsque le degré de transformation augmente, par suite 
de la dépense des réactifs et de la diminution de la température 
dans le système. Dans un appareil de déplacement idéal, la vitesse 
moyenne de la réaction, qui prend pour valeur la moyenne des 
valeurs maximale (à l'entrée) et minimale (à la sortie), est toujours 
supérieure à la vitesse moyenne dans un appareil de mélange idéal : 
en outre, on n'obtient un degré de transformation important que 
pour des vitesses moyennes de réaction élevées. C’est pourquoi un 
réacteur de déplacement idéal est toujours préférable à un réacteur 
de mélange idéal lorsqu'il y a échange de chaleur. 

Dans la majorité des processus exothermiques, La vitesse commen- 
ce par croître avec Je degré de transformation, car la température 
s'élève dans le système ; à la fin, par contre, la vitesse décroît avec zx 
en raison de la dépense des réactifs. Pour des valeurs assez petites 
du degré de transformation, la vitesse moyenne de la réaction est 
toujours plus grande dans un appareil de mélange idéal que dans 
un appareil de déplacement idéal. Mais une fois atteint un certain 
niveau x, un peu plus élevé que le niveau correspondant à la vitesse 
maximale de la réaction, les vitesses moyennes deviennent identi- 
ques pour les deux modèles de réacteurs ; quand ce niveau est dépassé, 
c'est au réacteur de déplacement idéal que revient la préférence. 


Influence de la ségrégation. Les graphiques des fig. IV-29 et 
IV-30 se rapportent respectivement à des réactions exothermiques 
et endothermiques ; ils représentent la variation du degré de trans- 
formation en fonction du temps de séjour adimensionné pour les 
modèles de réacteurs de déplacement idéal et de mélange idéal, ceci 
pour les deux niveaux de mélange. Pour construire graphiquement 
les profils, on s’est servi de la relation d’Arrhénius entre température 
et vitesse de réaction; la température était éliminée en formant le 
bilan thermique pour un réacteur adiabatique et en le résolvant 
analytiquement ou numériquement avec les conditions suivantes : 
ERIT, — 40 et TT G — 0,1. 

En comparant l’état de ségrégation avec le niveau du mélange 
moléculaire pour des réactions endothermiques (cf. fig. IV-30), 
on constate que le plus haut degré de transformation est atteint à 
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l'état de ségrégation quel que soit l’ordre de la réaction. La diffé- 
rence entre ce résultat et celui observé en conditions isothermes — 
pour lesquelles l’ordre de la réaction est essentiel -— est due au 
mode de variation du processus. Dans un système endothermique, 
la vitesse est fonction décroissante du degré de transformation par 
suite de ia dépense des réactifs et de la diminution de la température 
du système. Dans les systèmes décrits ci-dessus, l'effet de tempéra- 
ture était plus important que la compensation entraînée par l’ordre 
de la réaction. 

En comparant l'état de ségrégation avec le niveau du mélange 
moléculaire pour des réactions exothermiques (cf. fig. IV-29), on 
aboutit aux conclusions inverses : le plus haut degré de transforma- 
tion correspond au niveau de mélange moléculaire. Ceci s'explique 
par le fait que dans les systèmes exothermiques, la vitesse initiale 
augmente lorsque le degré de transformation croît, par suite de 
l'élévation de la température du système. 


Modèles combinés de réacteurs 
Modèle de déplacement — mélange (4 — m). Le graphique de la 


fig. IV-32 est typique du modèle (d — m) pour des réactions exo- 
thermiques *. La quantité x varie faiblement pour des niveaux de 


7,0 


0 
0,4 07 
4 


Fig. 1V-32. Variation avec le niveau de mélange du degré de transformation dans 
des modèles combinés de déplacement — mélange, pour des réactions exother- 
miques de divers ordres (M — Cp/C 40 = 1) et pour un temps de séjour corres- 


pondant à x — 0,9 


mélange peu élevés, mais peut aussi varier très fortement suivant 
les conditions. Quand M augmente, les courbes des réactions du 
second ordre se rapprochent de plus en plus de celles des réactions 
du premier ordre. 
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La fig. IV-33 compare en fonction du niveau de mélange les 
temps de séjour dans le modèle (d — m) et dans le modèle de dépla- 
cement idéal, ceci pour des réactions exothermiques. 


Modèle de mélange — déplacement (me — d). Pour une valeur 
donnée de m, on peut obtenir la quantité x en fonction du temps de 
séjour + à partir de la courbe du réacteur de mélange idéal (courbe /, 


Fig. IV-33 Variation avec le niveau de mélange du temps de séjour dans un réac- 
teur de déplacement — mélange, rapporté au temps de séjour dans un réacteur 
déplacement idéal, pour des réactions exothermiques de divers ordres nr et pour 
différentes valeurs de M = cA/c A0 (pointillés : x = 0,5; traits pleins: z — 0,9) 


fig. IV-34); pour cela, on se déplace jusqu'au point D, puis on déter- 
mine t,, — mt, d'où l’on tire la valeur de x,,. On trace depuis le 
point D la ligne DB parallèle à la courbe CA relative au réacteur 
de déplacement idéal, jusqu’au point B dont l’abscisse correspond 
au temps de séjour total tx dans le système; l’ordonnée de B déter- 
mine le degré de transformation total pour le cas ici considéré d'une 
réaction endothermique. | 

La construction s'effectue de façon analogue pour le cas d'une 
réaction exothermique (fig. IV-35). La méthode de calcul consiste 
toujours à se déplacer suivant la courbe relative au réacteur de 
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mélange idéal jusqu’au point D correspondant à v,,, puis à tracer 
depuis ce point la ligne parallèle à la courbe du réacteur de déplace- 
ment idéal, jusqu'à la valeur correspondant à +. 


Cp T Got 


Fig. {V-34. Degré de transformation 
pour un modèle combiné de mélan- 


ge — déplacoment et pour une réac- 


tion endothermique: 


ù ———— + SRE 


Fig. IV-35. Degré de transformation 

pour un modèle combiné de mélange 

—déplacement et pour une réaction 
exothermique: 


1 — modèle de mélange idéal, 2 — modèle 


1 - modèle de mélange idéal; 2 — modèle 
de déplacement idéal 


de déplacement 1déal 


L 


Comparaison des modèles (4 — fn) et (m — d). La comparaison 
des deux modèles de réacteurs est représentée fig. IV-36 pour des 
processus exothermiques et endothermiques et pour des conditions 
isothermes. Dans les processus endothermiques ainsi qu'en condi- 
tions isothermes, le degré de transformation, dans les deux modèles, 
est fonction décroissante du niveau de mélange, mais le modèle 
(d — m), pour un même niveau de mélange, donne toujours de 
meilleures caractéristiques que le modèle (m — d). Pour les proces- 
sus exothermiques, le modèle (m — d) est d’une efficacité certaine. 

Le modèle (m — d) donne de meilleurs résultats qu'un réacteur 
de déplacement idéal ou de mélange idéal employé seul, et le modèle 
(d — m) donne au contraire des résultats moins bons, puisque la 
grandeur x reste la même pour m = 0 et pour m = 1. 

En faisant le bilan de l'optimisation des systèmes combinés de 
modèles de réacteur, nous examinerons la marche de la méthode 
graphique permettant de construire le profil du degré de transfor- 
mation. 

Pour les réactions exothermiques, on se fonde sur les données 
d'expérience caractérisant les profils du degré de transformation 
dans les modèles individuels de réacteurs pour construire la courbe 
relative au réacteur de mélange idéal (courbe 7, fig. 1V-37), qui 
donne dans ce cas la montée la plus forte pour le degré de transfor- 
mation. 

Supposons que nous ayons à construire un système constitué 
d'une combinaison de deux modèles de réacteurs de mélange — 
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déplacement, nous construirons alors une deuxième courbe pour 
le réacteur de déplacement (courbe 2, fig. IV-37). Sur la courbe rela- 
tive au réacteur de mélange idéal, on prend le point À où la pente 
de la tangente est la plus forte. On trace à partir de ce point la ligne 
AB parallèle au secteur CD de la courbe relative au réacteur de 
déplacement idéal. Cette ligne AB détermine le degré de transfor- 
mation pour la combinaison des deux réacteurs. 


10 
08 m-d 
06 m-d 
G4 

0,2; 


DE 56 67 66 70 M 78 7 86 d0 
z, %o 


4 TE 48 
Æg. 1V-36. Comparaison des modèles ko? 
combibés pour différentes valeurs de 
m et d Le le cas de réactions du se- 
cond ordre, pour des processus exother- « : 
miquès (courbes 1), endothermiques ; Ron a _— 
CPL = —— ® — e 
(courbes 2) Po 0 isotner- de déplacement idéal 


Fig. IV-37. Construction du modèle 
combiné de réacteur optimal pour des 


Toutefois, ce profil ne donne pas le système optimal; il est 
clair, en effet, qu'on aurait obtenu de meilleures conditions en 
choisissant un réacteur de mélange idéal plus grand et un réacteur 
de déplacôèment idéal plus petit. De même, si le régime de travail 
du réacteur de mélange idéal correspond aux conditions du point G 
et si l’on construit le profil relatif au système combiné, on obtiendra 
pour le système de meilleures conditions en employant un réacteur 
de mélange idéal plus petit. Si l’on prend les conditions du point H 
(point d'égale pente des deux courbes), le système de réacteurs de 
Inélange idéal sera optimal. 

Ainsi, on peut tirer de ce qui a été dit les conclusions suivantes : 
il vaut toujours mieux adopter un réacteur de déplacement idéal 
pour des conditions isothermes, et une combinaison des systèmes 
de réacteurs pour des réactions exothermiques. 


Exemple 1V-6. Trouver la valeur de x pour un réacteur du modèle (d — m)}, 
sachant que le processus est exothermique, que la réaction est du premier ordre, 
que la durée du processus est 7 — 34 s, et que la fraction du volume du réacteur 
occupée par la zone de mélange est m — 0,3. 

Solution. Pour m — 0,3, le temps Tv, est égal à 0,7-34 = 23,8 s. En 
construisant un graphique analogue au graphique (1V-35), on obtiendra pour le 
temps de séjour 23,8 s x — 0,39 
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Pour le modèle (4 — m), on trouve par la méthode de sélection la valeur 
z = 0,79; la courbe donne pour le réacteur de mélange idéal: & — 20,1. En mul- 
tipliant cette valeur par (1 — x;/x), on aura: 


C'est cette valeur que l’on obtient à partir de l'expression +, — mT — 
= 0,3 (23,8 +'10,2) = 410,2. 

Pour t = 34, on arrive dans le réacteur de déplacement idéal à la valeur 
x = 0,75, tandis que le modèle (4 — m) donne la valeur x = 0,79 pour m = 0,3. 


Exemple IV-7. Trouver dans un réacteur (d — m) le temps de séjour relatif 
x rapporté au temps de séjour vx; dans un réacteur de déplacement idéal et la 
grandeur m de la zone de mélange qui lui correspond pour x = 0,5; la réaction, 
exothermique, est du second ordre; M = cpo /Cap — 1:25; le temps de séjour 
dans la zone de déplacement idéal vérifie La relation c4, ta — 10. 

Solution. On trouve pour c4, Ta = 10, d'après la courbe de déplace- 
ment idéal : x; = 0,145. Pour! x = 0,5, on a d’après la courbe de mélange idéal : 
Cagtm — 19,9. En multipliant cette valeur par (1 — x3/x), on obtiendra 


€ ao == 19,9 ( =) tt. 
La valeur totale est c, tn, = 14,1 + 10 = 24,1 d'où: 
L Um _ 14,1 
en 7 Euh 


D'après la courbe de déplacement idéal (cf. fig. IV-34), pour z = 0,50, 
On à Cap Ta — 26,7 et, pour m — 0,58: 


T 24,1. 
nn Di ne 


Exemple IV-8. Trouver la valeur du degré de transformation pour un modè- 
le de réacteur (mr — d). La réaction est du second ordre et endothermique; 
M = cplCas = 5, Cao T = 12 et m — 0,7. 

Solution. On définit le point D pour cut, = 0,712 = 8,4, sur la 
courbe de mélange idéal, avec x} — 0,67. On trouve ensuite sur le graphique que 
la coordonnée du point D donne la valeur du degré de transformation total x — 
— 0,81. On ne peut atteindre x — 0,9 que dans un réacteur de déplacement idéal 
lorsque c4, + = 12 


Exemple IV-9. Trouver le temps de séjour relatif et la grandeur m de la 
zone de mélange dans un réacteur du modèle (m — d) lorsque z — 0,9. La réac- 
tion, exothermique, est du second ordre; M = cg /c4, = 1,25 et c4 y — 20. 


Solution. Sur la courbe de mélange idéal, le point D est défini par 
Cantm = 20. Le segment DB parallèle au segment CA de la courbe de déplace- 


ment idéal est tracé jusqu'à x = 0,9. L’abscisse du point B donne c, rt = 40,8. 


La valeur de m est 20/40,8 — 0,49. Pour zx = 0,9, on trouvera d’après la courbe 
de déplacement idéal la valeur de c, va, soit 47,5. Le rapport M est égal à 


40,8/47,5 —= 0,86 pour m —= 0,49. 


Réacteurs de déplacement idéal à courants en by-pass 


Considérons les modèles combinés de déplacement idéal à cou- 
rants en by-pass. Pour un réacteur de déplacement idéal unique, 
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on trouvera pour une réaction exothermique du premier ordre, 
d’après l'équation (IV,31): 


dx 
= k(1—x). (1V,171) 


Si To est la température initiale, on peut écrire: 
ko = koeE/RTo, (IV,172) 
En employant la relation (1V,146), on obtiendra, compte tenu 

du bilan thermique dans un réacteur adiabatique: 
. _E£_ Ta, x 
hot = ko pe | exp 0.0 (0 2, (IV,173) 

v 1 a l—z 1— 2x 
<0 ne x0 


Cette intégrale se réduit à la sommation d'intégrales exponen- 
tielles qui sont tabulées. 


I=0 W ; 


(t-A1)w 


Fig. IV-38. Deux réacteurs de déplacement idéal avec by-pass 
La fig. IV-38 représente deux réacteurs de déplacement avec 


by-pass d'une certaine partie 1 — À, de l'alimentation. Le bilan 
matériel pour le point de mélange des courants du système est 


L = Lila. (1V,174) 


Les équations pour les différents volumes des réacteurs sont 


X4 


Rio Get = 4 | D (x) (1V,175) 
0 
el 
Va (a d a d | 
ko 7= LS | D (x) (IV,176) 
x 


Les valeurs de z, et À, qui minimisent le volume total du système 
sont calculables par annulation des dérivées partielles: 


0 (VraVra) 8 (VratVra) 
TR _ 5h 2) O. (1V,177) 
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On obtiendra en différentiant et en transformant : 


X0 LE. 0 
Der) À 2 expl —Ào To _ |  (1V,178) 
1— 2x 1— x, (is 
| Ts 
E Ta 
54 ne si 
2 T1 RTo To 
LT a à fupare ovve SIL 
To 


Pour trouver les valeurs numériques de x, et À, d’après les équa- 
tions (1V,178) et (1V,179), on recourt à la méthode de sélection. 
La convergence s'obtient rapidement. Une fois trouvées les valeurs 
optimales de x, et À,, les équations (1V,175) et (1V,176) permettent 
de déterminer les volumes des réacteurs. 


Fig. IV-39. Trois réacteurs de déplacement idéal avec by-pass 


Pour trois réacteurs avec by-pass (fig. IV-39), nous écrirons les 
équations suivantes : 


bilan matériel aux points de mélange 


T, Fe Tih4/Xes (IV, 180) 
Ly = Taha; (1V,181) 
volumes des réacteurs, 


ko EL = Ï Ds) , (IV ,182) 


x2 X2 
Vr d d 
koge=h (Oh (OUT,  (V,183) 


xa x1M 
À 
ko = [ot == | D (x) (IV,184) 
XA2 


En posant 


0 (Vrit+Vrat Vrs) Me Vi ôVi __ Vi _ ôVi _ 
= Ge on ge  (1V,185) 
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nous trouverons : 


. E Ta 
dx Ti — RTo Tÿ : 
Dr) -— = © — exp] ——]—— ]},  (1V,186) 
T5 
X2 E Ta À 
——_—— + LT — 
D (2) = À exp | — ATo To la | y187) 
ou RÉ RS 
1 To PA 
xa 1 ÆE_ Te 41 
dx he RTo To Ào _ 
| PET + ré Pa. Mn | 
A4 4 — 1+ T7 — 
X17— 2 T À 
À 
E Ta, À4 E Ta x 
—— ——— 9 —— 1— e— ===— © —— 2 
=. "2 _oxp "2,70 22 exp | —RTo_ To | (rv,188) 
T2 ir Î—22 ii es 
To ‘Xe To ‘ 
E Ta E T, 
ee, ee 
1 KTo To ? 1 RTo To ?”"? 
1 XP es — = 7 eXP No RECU . (1V,189) 
2 1112 », 2 1428 ho 
To To 


L'équation (1V,186) correspond en tous points à l'équation 
(1V,178); le degré de transformation après le premier réacteur est 
donc exactement le même dans un système de trois réacteurs que dans 
un système de deux réacteurs. De façon analogue, les équations 
(1V,179) et (1V,187) donnent pour un système de trois réacteurs 
exactement la même valeur du rapport À;,/À, que pour un système 
de deux réacteurs. Les valeurs de x, se trouvent en résolvant l'équa- 
tion (1V,188) par la méthode de sélection, du fait qu'on ne connaît 
pas z ni À/À+ On détermine ensuite À, de façon analogue à partir 
de l'équation (1V,189). Pour déterminer les volumes des réacteurs, 
on se sert des équations (1V,182) à (1V,184). 

La discussion d’un système de quatre réacteurs se ramène à 
l’adjonction d'un quatrième réacteur. Le degré de transformation 
à la sortie des deux premiers réacteurs est le même que dans un 
système de trois réacteurs et le rapport À,/À, est constant. La compa- 
raison des équations montre que la valeur de À, dans le système 
à trois échelons doit être égale à celle de À./À4 dans le système à 
quatre échelons. On trouve zx; et À4 par la méthode de sélection en 
employant les équations suivantes : 


—— e ——». 2 
| D (x) 2 5 exp | T0 To | _ 
re 2 À To 2 À 
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E_ Ta, 
=. 0. 
= oxp — 0 — (IV,190) 
: 14e 23 
0 
E Ta, ,.Æ Ta, 
1 AT To” 1 RTo To 38 
1x °XP GT en Ole — 
É 14 23 Éd 14 233 
To 
(1V,191) 


9. Stabilité des régimes thermiques des réacteurs 


Dans l'optimisation et la commande des réacteurs chimiques, 
l'une des questions essentielles qui se posent pour le cas des réactions 
exothermiques est la détermination de la stabilité thermique des 
réacteurs. 

Cette notion de stabilité d'un système a été formulée pour la 
première fois par À. M. Liapounov 1: « Un système est dit stable 
si, après ‘qu'on lui ait appliqué une perturbation quelconque, il 
retourne à l’état précédent quand la perturbation a cessé. » 

En ce qui concerne les réacteurs chimiques où ont lieu des réac- 
tions exothermiques, diverses perturbations (variation des quanti- 
tés des composants à l'entrée, détérioration des conditions d'éva- 
cuation de la chaleur, fluctuations de la composition du mélange 
initial, etc.) peuvent écarter le processus de l’état stationnaire à 
un point tel qu'il ne retrouve pas son régime primitif. C’est pour- 
quoi il s'avère nécessaire de savoir évaluer la stabilité des régimes 
stationnaires de fonctionnement d'un réacteur. Voyons cette question 
sur l'exemple des réacteurs polytropes. 


Notions générales. On juge de la stabilité d’un réacteur d’après 
les équations de son régime instationnaire de travail (de sa ciné- 
tique) : 


Ve La ES Vv/(C40 — CA) CE V0 (T) CA Ù ([V,192) 
PEV re = Vypécr (To-—T)—KvE (T —Tpr) + Vrko (T) cA (— AH), 
(IV,193) 


ces équations étant linéarisées dans un voisinage petit du régime 
étudié. 

La linéarisation des équations (1V,192) et (1V,193) donne pour 
une réaction du premier ordre (n — 1): 


A 
dAca LE+ ko (To) | AC4a — 3 ko (Te) CAsAT, 


dAT r | 
<= : _— CA (T's ) ACA sc (I1V,194} 


1 Kvy AH E 
me VvP&cp  PECh "are Ko We) cas JA . 
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où Ac, est l'écart de la concentration à sa valeur c,, dans le régime 
étudié, et AT,4, l'écart de la température à sa valeur T, dans ce 
régime. 

Les valeurs de c,, et T', sont déterminées en résolvant les équa- 
tions qui décrivent le régime étudié en état stationnaire (statique): 
Vv (Cas— Ca) — Vrko(T) ca = 0, 

Vypgcp (To —T)—KyE (TT — Tr) + Vrko (T) caAH = 0, (1V,195) 


On peut écrire le système (1V,194) sous la forme : 


SCA = dc + a2AT 
(IV,196) 
a = AA Ca +. c22AT 


où les coefficients &;, sont explicités dans le système (1V,194). 
Le système (1V,196) — et aussi, par conséquent, le régime étu- 
dié — sera stable si les racines À de l'équation caractéristique de 
ce système, 
Oiy — À 
0. CR es À | — À — (is + oo) À + GuGtas — Œnrdya = 0, 
(1V,197) 
sont des nombres réels négatifs ou ont des parties réelles négatives 
s’il s'agit de racines complexes, ce qui exige que soient vérifiées 
les conditions 
— (&iy + Go) > 0, (IV,198) 
Qi1Xaa — LtaMay > 0: (1V,199) 
compte tenu des expressions des &,;, données par les équations 
{1V,194), ces conditions prennent la forme 


2 , KyF AH) E 
pee + fo (Te) — Er Fo (Ta) ca > Où (1V,200) 


KyF H) E 
[+ Ro (Te) +] (1 + A ) — RTE ko(Ts)ca> 0. (IV,201) 


Le sens physique de l'équation (IV,201) peut être précisé si on 
la représente sous la forme 


Vypgco+KvE > Vr(— AH) eee (IV, 202) 
0 8 


Le premier membre de l'inégalité (1V,202) est la dérivée par 
rapport à la température de la quantité de chaleur évacuée du réac- 


teur, égale à 
Qévac = VrpgcpT + KyF UT — Tprp); 


alors, en effet, 


dQ | 
Te = Vypgcp+KyF. 
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On peut montrer de même que le second membre de l'inégalité 
(1V,202) est la dérivée de la quantité de chaleur dégagée dans le 
réacteur ; en effet, : 


ko (Te 
Qaée = Vr(— AH) 26820 + yers, 
QUE 2 ko (Ta) 


dQüée 
aT 


ko (T3) CAo 
RER2ET AI) 


Aiïnsi, la condition (1V,201) ou (1V,202) est équivalente à la 
condition 


E 
=Vr(—AH) = 


dOévac dOûég 
Tr "dat ? 


qui exprime que la pente de la courbe de consommation de chaleur 
en coordonnées Q — T' doit être supérieure à celle de la courbe d'arri- 
vée de chaleur. 

On a vu ci-dessus que pour que le régime de travail du réacteur 
soit stable, il faut que les conditions (1V,200) et (1V,201) soient 
vérifiées. Toutefois, on peut par- 
fois juger de la stabilité de ce ré- 
gime en remplissant une seule 
des conditions (1V,200) ou 
(IV,201). Par combinaison de 
ces deux conditions, on peut 
montrer que si l'on a l'inégalité 


VyPgcp 1—7 
pee EE (IV,204) 


(1V,203) 


L-KFÎT-Tr#) 


. WPgGaT 


alors la condition (1V,203), qui © 7 Trp T 
 - À À 0 

s'écrit aussi (1V,202), est néces- 7 a 
saire et suffisante pour que le. Fig. IV-40. Conditions de stabilité 

: k À d'un réacteur: d6cons — dÜsyac : 
régime de travail du réacteur dOuer = dQ tes 
soit stable. Si (1V,204) n'est pas so dég 
satisfaite, c'est l'inégalité 
(IV,200) qui devient la condition nécessaire et suffisante de sta- 
bilité du régime. 

On peut fournir une interprétation concrète de la relation 
(1V,203) à l’aide d'un diagramme en $. La fig. IV-40 représente 
le profil de température d'un réacteur de mélange idéal, qui est 
caractérisé, comme à l'habitude, par une courbe en forme de S, 
avec une montée rapide de la température pour des degrés de trans- 
formation faibles et un ralentissement intense de cette montée pour 
les grandes valeurs de z; autrement dit, ce profil dénote un rapide 
dégagement de chaleur à l'instant initial et un amortissement au 
moment où un degré de transformation élevé a été atteint. 
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La quantité de chaleur évacuée en conditions adiabatiques est 
entièrement déterminée par la différence de chaleur entre le courant 
à l'entrée et à la sortie du réacteur, ce qu'on peut figurer par une 
droite coupant l’axe des abscisses au point T', (température à l’en- 
trée). En conditions polytropes, la courbe d'évacuation de la chaleur 
coupe l'axe en un point de température plus basse, correspondant 
à la température de l'agent réfrigérant. 

Il suit de la fig. IV-40 qu "on peut avoir plusieurs points d'inter- 
section des courbes d'arrivée et d'’ évacuation de La chaleur, c'est-à- 
dire plusieurs états stationnaires. D’une manière générale, la posi- 
tion des points d'intersection dépend du choix des conditions de 
travail du processus (température d'entrée, degré de transformation, 
temps de séjour) et de sa cinétique (cî. fig. IV-29 et [IV-30). 

Si, au-delà des points d'’intersection, la courbe d'évacuation 
de la chaleur se place au-dessus de la courbe d'arrivée de la chaleur, 
le réacteur fonctionne dans un état stable. Dans le cas contraire, 
on a pour le réacteur un état de fonctionnement instable. 


_Réacteur de mélange idéal #. Dans un réacteur polytrope de 
mélange idéal, la quantité de chaleur évacuée du système est, d’après 
ce qui précède : 


VyP£Ch (Ty EE To) a KyFyV, (Tr dE Trr), (1V,205) 


où Fy est La surface de refroidissement, en m’°/mÿ8. 
En introduisant la température adiabatique, nous représenterons 
la quantité de chaleur évacuée sous forme adimensionnée : 
? 
Qcons = — 57? (Tr Ti), (IV,206) 
a 


où 7, est la température apparente du mélange en réaction à l’en- 
trée dans le réacteur : 
KyFvytn 


Un (IV,207) 


Trr—To 14 AvËvtn . 
TT peer 


I] résulte des équations (LV, 206) et (1V,207) que l'évacuation de 
chaleur et la température d'entrée dépendent dans le système du 
temps de séjour 7, ou de la vitesse de l'alimentation. 

Considérons des réactions parallèles du type: 

k k 
À — R, wWrr=kic4a; À + S, Wrs— hoc, 
et des réactions en série du type: 
À — R, WA — RCA 5 Wyr — kiCa — KoCp ; 


R DE “’, WU, — koCr. 
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Supposons que À soit le produit que l’on cherche à obtenir et S 
un sous-produit. Pour une réaction parallèle, Île dégagement de 
chaleur sera 


— [Ah + Al eV (IV,208) 


où cA est la concentration de À dans un réacteur de mélange idéal, 
qui vaut (cf. tableau IV-3): 


TP (IV,209) 
L+ (ka + ke) Ta | 

Pour calculer la quantité de chaleur dégagée sous forme adimen- 

sionnée, nous diviserons la chaleur réellement dégagée par la plus 

grande chaleur possible pouvant être dégagée, qui a pour expression : 

— AH 0 AV v pour AH, << AH; | 


— AHicaVy pour AH,> AB: (ve220) 


En introduisant alors le rapport À — FT , nous vbtiendrons : 
pour H >> 1, 
» (ka holl) Ta 5 
MARETE NUE ENT Sr 
pour À 1, 


ro (+ koi) Tn 
RE ENT EST ES 


où Q; est la chaleur apportée du fait de la réaction. | 
Pour les réactions en série, le dégagement de chaleur est 


—V, [AA, k4CA + AH, oc]. (1V,213) 
A l’état stable, on a: 


EL 
À 1H #0 (+ kitn) (+ kit) ? 


Le dégagement maximal dé chaleur vaut 


— (AH; + AH) caoV vs (1V,214) 
d'où 
1 kitn [(14+(1+ 4) koTn] 
RTE CAT ET SAIE TE (LV,215) 


Pour des réactions en série, on trouve: 
7 “Ma (+) 
FU P£ECp 


Afin de comparer le comportement réel des deux types de réactions 
considérés, nous introduirons la température T} pour laquelle les 
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constantes de vitesse des réactions désirée (k;) et non désirée (k:) 
deviennent égales, leur valeur commune _. kr : 


kyexp ( nr )=hrexp (ee )= kps (IV,216) 
41 
__ E@—1) k | 
Tr mn) = (H\" (IV,217) 


où b — E,/E;. 

Le rapport b des énergies d'activation constitue une mesure 
de la variation de la sélectivité avec la température, si l’on entend 
par sélectivité le rapport cr/(ca “+ cs). Plus b diffère de un et plus 
la sélectivité varie avec la température: pour b => 1, la sélectivité 
augmente lorsque la température décroît; pour b << 1, elle croît: 
lorsque la température s'élève. 

Introduisons maintenant des rapports sans dimensions. Soient 
K = ki/kn la constante de vitesse de la première réaction, X4 — 
— k,/kh Celle de la seconde réaction, T = T;/T} la température 
dans le réacteur, 6 = k,V,/V, le temps de séjour. 

Si b=>1, le réacteur fonctionne à un niveau de température 
T <1,; si b << 1, il fonctionne à un niveau de température 7 >> 1, 
avec une haute sélectivité. Pour des valeurs choisies des paramètres 


b, RTR/E1, H et Th, on peut pour calculer Qiocns et Q, utiliser les 
équations adimensionnées suivantes : 
KyFy0 
 S P&C pt 
Qions = — pe (Tr Te). (IV,218) 
Pour des réactions parallèles, on a: 
pour H=> 1, 
| CA H4H 
T = PET (IV,219} 
, __ (K+KpH)0 | 
Œ=TER+ RO ? Le 
pour FH <1, 
ca A: | 
Ta PECRTR (IV,221) 
K<+KLH)90 
=. (IV,222) 
Pour des réactions en série, on trouve : 
__ caÂEi (1+Æ) 
T, = TÉpete (I1V,223) 
, ____KO[1+(14+ 4) K:6] ; 
MATE ONE CIE 1 PRE 
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À partir des équations ci-dessus, la température sans dimensions 
à l’intérieur du réacteur est définie par la relation 


1 1 
É 1 (7e) K == Dm pme: (V,225) 
; | 


Les fig. IV-41 et IV-42 (réactions parallèles) et la fig. IV-48 (réac- 
tions en série) représentent la forme générale de la variation de 


02 
nn | 
05 5 7 8 09 10 4 42 49 


Fig. IV-4{. Variation du dégagement de chaleur et de la sortie de produit en fonc- 
tion du temps de séjour et de la température dans le réacteur pour des réactions 
parallèles (H = 2; b = 2; E/RTp = 16,7) 


Q, et de cr/(cr + cs) en fonction de la température adimensionnée 
T du réacteur et du temps de séjour adimensionné 6. Ces figures 
montrent que lorsque le temps de séjour augmente, le niveau de 


Fig. 1V-42. Variation du dégagement de chaleur et de la sortie de produit en 
fonction du temps de séjour et de la température dans le réacteur pour des réac- 
tions parallèles (4 = 0,5; b= 2; E1/RTx = 16,7)| 


température pour lequel a lieu la réaction diminue et la sélectivité 
croît. Si b.<< 1, il faut élever le niveau de température et diminuer 
le temps de séjour pour arriver à une haute sélectivité. Lorsque le 
degré de transformation est élevé, deux extrema prennent naissance : 
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l'un pour une sélectivité faible (Q << 1000, cf. fig. {V-41 et IV-42), 
ui donne une courbe en S$, l’autre pour une sélectivité élevée 
(Q => 1000, cf. fig. IV-43), qui donne une courbe en double S. 
Considérons maintenant les états stables de travail d'un réacteur 
polytrope de mélange idéal. 


sf \ _— 
Ds “06 07 06 09 10 1 12 1, 
r 


Fig. IV-43. Variation du dégagement de chaleur et de la sortie de produit en 
fonction du temps de séjour et de la température dans le réacteur pour des réac- 
tions en série (4H = 2; b = 2; Ey/RTR = 16,7) 


Degré de transformation élevé et faible sélectivité. Lorsque la vitesse 
de transformation est élevée et la sélectivité faible, la courbe a une 
forme générale analogue au type de courbe relatif à une seule réac- 
tion ; en effet, la sélectivité est si basse que la température d'écoule- 
ment est pratiquement la même dans les deux réactions. 


5 06 07 C6 9 10 A 12 13 


T 


Fig. IV-44. Stabilité du régime de travail d'un réacteur polytrope de mélange 
idéal pour des réactions parallèles (8 — 100; # = 2; b — 2; Eÿ/RTR = 16,7) 


On donne fig. IV-44 le graphique de la stabilité pour des réac- 
tions parallèles; To est ici la température d'entrée et B Je point 
de fonctionnement cherché, en lequel la quantité de produit R est 
la meilleure possible. Dans les conditions considérées, un régime 
adiabatique au point P et au-dessus de lui est impossible, puisque 
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la droite joignant les points 7, et B ne donne un état stable station- 
naire qu'en les points T, et Q, mais avec une plus grande quantité 
de produit $ en Q. 

Ainsi, le point B définit un état stationnaire instable. Par suite, 
pour obtenir un état stationnaire stable, il faut exercer un refroidis- 
sement (pente plus élevée de la droite d'évacuation de la chaleur), 
ce qu'on représente par le point C, la ligne BC représentant le cas 
limite où l’état stable est atteint. Toutefois, cette solution a un 
défaut: la température de l'agent réfrigérant doit être supérieure 


008 09 40 
T 
Fig. IV-45. Influence de la variation de la charge sur les états stables d'un réac- 


teur pour des réactions en série (H = 2; b = 2: E/RTh = 30; ATA = 1; 
To = 0,850: Tr = 0,978). 


à celle du mélange initial, et l’évacuation de la chaleur devient 
dépendante de la charge du réacteur, c’est-à-dire du temps de séjour 
8. Lorsque varient le temps de séjour 6 (charge) et la température 
à l'entrée, la concentration du réactif dans l'alimentation ou la 
témpérature de l'agent réfrigérant doivent varier plus fortement 
pour garder la même sortie de produit. 

La fig. IV-45 montre l'influence de la variation de charge (temps 
de séjour 6) sur la régulation du processus pour des réactions en 
série. On suppose que Île réacteur fonctionne au plus bas de ses régi- 
mes stables stationnaires, pour un temps de contact 8 = 1. Quand 
la vitesse d'alimentation diminue de moitié (6 —- 2), il se forme un 
excès de produit non désiré. Quand la charge double (6 — 0,5), 
trois états stationnaires prennent naissance. Suivant le comporte- 
ment dynamique du réacteur, deux états stationnaires stables sont 
possibles. Au point À le degré de transformation est trop petit, et 
au point B le produit initial est transformé presque en entier en 
le produit non désiré. 

Degré de transformation et. sélectivité élevés. La fig. IV-46 repré- 
sente la variation de Q; ét Qcons en fonction de la température dans 
le réacteur. Il suit de cette figure que cinq états stationnaires sont 
possibles: 1) stable (bas degré de transformation); 2) instable 
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(l'amortissement mène au point 7, et l’amplification, au point à); 
3) stable (degré de transformation de À élevé, degré de transforma- 
tion de S faible); 4) instable, menant au point 3 ou 5; 5) stable 
(degré de transformation de S élevé, degré de transformation de R 
faible). 

Le régime souhaitable de fonctionnement du réacteur est cons- 
titué par les conditions correspondant au point 3. Si l’on augmente 
progressivement la concentration du réactif dans l'alimentation, 


Vo 04 05 06 07 06 0 10 1 
T 


Fig. IV-46. Détermination graphique des limites des régimes stables dans un 
réacteur adiabatique et pour des _ cn en série (H=2;b=2; EJRTR = 


— 
—— 


la pente de la ligne a devient plus faible, le point $ se déplace vers 
la droite et le point 4 vers la gauche. Lorsque la ligne a coïncide 
avec la ligne a’, les points 3 et 4 se confondent en le point 4’, pour 
lequel l’arrivée de la chaleur est toujours supérieure à son évacua- 
tion quel que soit le sens de variation de Ia température. En fin 
de compte, lorsque la température s'élève, les perturbations qu'elle 
subit ne conduiront à un état stable qu'en le seul point 5. Si l'on 
diminue la concentration du réactif jusqu'à des valeurs correspon- 
dant à la ligne a”, il se produira un amortissement complet quand 
on aura atteint le point 2’. 


Réacteur à tuyau. Considérons un réacteur à écoulement avec 
tuyau, pourvu d'un échangeur de chaleur du type «tuyau dans 
tuyau». La distribution avec la longueur du réacteur de la tempera- 
ture dans la zone de réaction est représentée schématiquement 
fig. IV-47. 

Pour un réacteur donné, le profil de température est conditionné 
par le fait que le volume du réacteur dans lequel la chaleur se dégage 
par suite de la réaction est proportionnel au carré du diamètre, alors 
que la surface de soustraction de la chaleur est proportionnelle 
au diamètre. Donc, l'instabilité apparaît plus rarement dans les 
tuyaux de grand diamètre que dans ceux de petit diamètre. Il con- 
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vient de noter que si l’on excepte les réactions autodiabatiques et 
les réactions avec période d'induction, la vitesse de réaction maxi- 
male, pour une température donnée, est la vitesse à la période ini- 
tiale, c'est-à-dire à l’entrée dans le réacteur, là où surgit le danger 
d'une montée brusque de la température. 


Fig. IV-47. Distribution de la température dans un réacteur à tuyau 


Portons sur l'axe des abscisses la température 7 de la masse 
réagissante dans le réacteur, et sur l'axe des ordonnées la quantité 
de chaleur par unité de volume de la masse réagissante dégagée en 1h; 


7 T 


Fig. IV-48. Conditions de stabilité du régime de fonctionnement d'un réacteur à 
tuyau : 

1,2 — courbes d'évacuation de la chaleur; Q, — chaleur de réaction (courbe d'arrivée de 
la chaleur) 


nous obtiendrons alors pour un réacteur de déplacement idéal le 
graphique représenté sur la fig. IV-48. 

La pente de la courbe d'arrivée de la chaleur commence par 
croître par suite de l'influence exponentielle de la température 
sur Ja vitesse de réaction. Après que la température adiabatique 
ait été atteinte, la vitesse de réaction se rapproche de zéro. Pour 
une chemise de température constante et un coefficient de transmis- 
sion de la température constant, les lignes d'évacuation de la cha- 
leur ont une pente égale à XF et coupent l’axe des abscisses au 
point correspondant à la température 7';R de l'agent réfrigérant. 

La fig. IV-48 traite deux cas de la transmission de chaleur.La 
droite Z coupe la courbe d'arrivée de la chaleur en point À pour 
lequel la vitesse de réaction est maximale. Ce point À détermine 
un régime de travail stable du réacteur, puisqu'une légère élévation 
de la température de la masse en réaction entraîne pour la chaleur 
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une évacuation plus rapide que l’amenée. Un léger abaissement de 
la température provoque lui aussi une autocorrection. La droite 2 
coupe la courbe d'arrivée de la chaleur aux points B, C et D. Le 
réacteur est stable aux points B et D et instable au point C: 

Aux points À, B ét D, le réacteur est stable pour cette raison 
que la ligne d'évacuation de la chaleur a en ces points une pente 
supérieure à celle de la tangente à la courbe d'arrivée de la chaleur : 

dOcons' . dQarr 
dt 7 dT 

Les conditions de fonctionnement au point D ne présentent pas 
d'intérêt pratique, puisque la réaction y est en fait en voie d’achève- 
ment. Si les points B et C étaient voisins l’un de l’autre, le réacteur 
se trouverait dans un état potentiellement instable. Une élévation 
rapide de la température dans la chemise se traduira par un déplace- 
ment vers la droite de la ligne d'évacuation de la chaleur; la tem- 
pérature dans le réacteur peut alors s'élever de B à C, ce qui donnera 
une température bien plus élevée lors du rétablissement de la tem- 
pérature normale dans la chemise. Dans le cas présent, c'est la dit- 
férence des températures entre B et C qui mesure la stabilité du 
régime de travail du récteur. Cette différence doit provenir des 
fluctuations de température suscitées dans le réacteur par La varia- 
tion de l'arrivée des réactifs, ou par la variation du courant de 
l'agent réfrigérant, dé sa température ou de ses concentrations à 
l'entrée. | 

Dans le calcul thermique d'un réacteur, la question centrale 
est celle du choix de la température de l’agent réfrigérant. Si cette 
température est choisié trop basse, la réaction ne démarrera tout 
simplement pas; aussi faut-il discuter cette question plus en détail, 
en tenant compte de la stabilité thermique. Nous mènerons cette 
discussion sur l'exemple suivant. 


Exemple IV-10. Pour une réaction du Le us la vitesse ont ue 
du à est V, — 0,835 m%/h; Co — 3,2 kmoles/m°; (—AXH) — 28 
kJ/kmoles — 13 000 kcal/moles. La température initiale est de 100 °C; la re 


. Tableau IV-8 


| Degré de transfor- Q, = w, (—AH) = 
FeHpesatue, A do mation en conditions | = Aco (1 — x) (RAE) 


adiabatiques, % kcal.m-8.h-1. 


\ 

100 12 0 500 
110 20 4 795 
120 32 8 1220 
130 54 12 1970 
140 88 16 3080 
150 132 20 4400 
350 . 100 _ 


Tableau IV-T9 


Diamètre du tuyau interne, mm 


Indices 
2, 90 35 
Aire Fy, m?/mi ,.......,.. j DU 76,5 &5 
Coefficient de transmission de cha- 
leur Xy, kcal.m2.h-1.degrés-1l . . 1100 900 675 
KyFy103,..,.... 2 DL 165 69 37,1 


de température indispensable au fonctionnement du réacteur est de 110-120 °C: 
au-delà de ces températures, les produits non souhaités voient leur quantité 
croître. Le tableau IV-8 donne ces caractéristiques fandamentales du processus 
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Fig. IV-49. Calcul d’un réacteur polytrope (exemple IV-10) 


On donne pour le tuyau interne les relations suivantes (tableau IV-9). 
Solution. La quantité de chaleur transmise par l'agent réfrigérant est 
définie par l'équation 
Qrr = KyFy (Tr — Tr); 
où 7, est la température dans le réacteur et 7, celle de l'agent réfrigérant. 


3 4ÿ 


Pour un 7', donné, on peut trouver la différence maximale de températures 
T, — Tpg à partir de cette dernière équation, en y portant les valeurs de KyFy 
et en y substituant à Qrn les valeurs des chaleurs de dégagement données dans le 
tableau IV-8 en fonction de T,. 

On construit (fig. IV-49) le graphique de @. et celui de Q}A respectivement 
pour les’trois diamètres du tuyau (Qrpi» Qnn2 €t Opns)- 

Diamètre du tuyau 25 mm. Dans ce cas, pour 7, — 115 °C, la température 
de l’agent réfrigérant est Ty;R — 110 °C. Si l’on élève Ty jusqu'à 115 °C, la 
température maximale dans fe réacteur atteirdra la valeur 7, — 122 °C, sans 
que le régime de travail du réacteur cesse d'être stable. Si les oscillations de tem- 
pérature n'excèdent pas 5 °C, le réacteur fonctionnera de manière stable. 

Diamètre du tuyau 50 mm. Dans ce cas, pour une température 7, égale ou 
inférieure à 415 °C, la température de l'agent réfrigérant doit être de l'ordre de 
101 °C. Toutefois, si l’on élève Trr jusqu'à 105 °C (cf. fig. 1V-49), la vitesse 
d'évacuation de la chaleur ne deviendra égale à celle de l'arrivée de la chaleur 
qu'à 117 °C. Ce point est stable, mais le processus sera déjà manifestement in- 
stable pour Tyx — 107 °C. Afin de prévenir une élévation de la température de 
l'agent réfrigérant, un contrôle de la température plus rigoureux que dans le cas 
où le tuyau a pour diamètre 25 mm est nécessaire. La température de l’agent réfri- 
gérant doit être maximale à + 2 °C Me si l’on veut que le « point chaud » 
se maintienne dans le réacteur à 110-120 °C. 

Diamètre du tuyau 75 mm. La différence des températures atteint 20 °C. 
Le réacteur ne peut pas fonctionner dans les limites de température fixées (110- 
120 °C). Le point d'intersection de @, et Orns est atteint à 108 °C si Tyr = 91 °C, 
et à 115 °C Si Tr 2 °C. La gamme de variation possible des températures 
est réduite à 1 

D'après ce qui vient d’être dit, on peut énoncer la règle suivante pour trou- 
ver la différence des températures critique ATer = T,— Trr en fonction du de- 
ee de transformation : AT:- est inversement proportionnelle au degré de trans- 
ormation pour chaque degré. Par exemple, pour un degré de transformation de 
5 % pour 1 °C, Aer a pour valeur ATer — 4/0,05 = 20 °C; si zx = 8 % pour 
1°C, ATer vaut 1/0,08 — 12,5 °C 


= $ 
°C. 


Introduction d'un régulateur dans le système. L'introduction 
d'un régulateur permet la conduite du processus en régime stable 
grâce au maintien des conditions d'accroissement de la pente de la 
tangente à la courbe d'évacuation de la chaleur; ceci s'obtient en 
abaïssant la température de la chemise et en augmentant la vitesse 
d'amenée de l'agent réfrigérant lorsque T, s'élève. | 

Pour un état instationnaire, nous exprimerons l'équation diffé- 
rentiella du réacteur sous la forme 


dTr_ __dO; 


Récrivons l'équation (1V,226) : 
un ir ven. (IV,227) 
en UE dQr] d7 p.407 
VT GT, VENT or 
Introduisons les notations 
__ P&cp w __ ÉvFy 
E dQ} è dQr 
KvEy TE KvFv— 
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Alors 


TELE T = KT pre (IV,228) 


En transformant par Laplace, nous obtiendrons: ZT,p + T, — 
= K,Tpnr, d'où 
CE 
TrrR Tp+i° 


La constante de temps fictive T du réacteur devient très grande 
lorsque dQ,/dT, devient voisin de XyFy:; ceci indique que dans 
les conditions données, le réacteur atteint très lentement son état 
stationnaire. 

Nous introduirons un régulateur proportionnel, qui donne dans 
la chemise une variation AT;A proportionnelle à la variation de la 
température AT, dans le réacteur, avec un coefficient d'ampliti- 
cation X, : 


(IV,229) 


_ rer __ Trro—Trr 
Ks— AT Po ([V,230) 
Tr =Trr0 — Ks (Tr — Too), (1V,231) 


où l'indice 0 se réfère à des conditions normales données. 

Le coefficient d'amplification total du système s'obtient en 
multipliant le coefficient d'amplification du système de contrôle 
(capteur, régulateur, soupape et chemise) par celui, X,, du réacteur, 
ce qui permet d'augmenter la pente de la ligne d'évacuation de la 
chaleur et donc d'élever la différence des températures critique. 
La quantité de chaleur à évacuer est alors 


Qrr = KyFy (7, ni Tr) — 
— KvyFy LT, (Ks + 1) D Trpo — Ks Toi. (1V,232) 


Ainsi, lorsqu'on introduit un régulateur proportionnel, la pente 
de la ligne d'évacuation de la chaleur est augmentée par le facteur 


(Ks + 1). 


10. Détermination du profil de température optimal 
dans les réacteurs polytropes 


La température, au cours d'une réaction, reste invariable dans 
les réacteurs isothermes et varie suivant une relation bien déterminée 
avec. le degré de transformation et. la valeur de l’effet thermique 
dans les réacteurs adiabatiques; dans les réacteurs polytropes, au 
contraire, la température peut varier suivant une loi arbitraire, 
indépendamment du degré de transformation et de la grandeur de 
l'effet thermique de la réaction. 

Ce fait pose le problème de l'optimisation des réacteurs polytro- 
pes par rapport à la température, c'est-à-dire de la détermination 
du profil optimal (dans le temps ou l'espace) de la température ; 
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ce profil est celui pour lequel la vitesse du processus est à tout ins- 
tant, ou bien dans toute section du réacteur à tuyau, la plus grande 
possible 16. 

Examinons par exemple la stratégie optimale de variation de la 
température pour une réaction réversible du premier ordre (4 = R), 
dont la cinétique est décrite par l'équation 

dx TE E 
Wr = Che = koi EXP —#) CAo (1 — ZA) — Ko EXP —7à) CAoTA; 
| (IV, 233) 


où cao est la concentration initiale du réactif À ; xA, le degré de trans- 
formation relatif à À ; £; et Æ,, les énergies d'activation respective- 
ment pour les réactions directe et inverse ; ko et kos, les multiplica- 
teurs des exponentielles des constantes de vitesse pour les réactions 
directe et inverse ; À, la constante universelle des gaz; T', la tempé- 
rature absolue. | 

On peut déterminer la température optimale correspondant à 
un degré de transformation x, quelconque en prenant la dérivée de 
la vitesse de réaction et en l'égalant à zéro: 


Or 
= Cao (1 — 4) hoEs exp ( — 55) — 


OT T 
— CATAk02L 2 exp — 7) — 0, (1V,234) 
” E:—E1 | 
T'opt — Rin[, era : (1V,235} 
© LÆikos (1— za) 


OÙ Topt est la valeur optimale de la température. 

On peut calculer de façon analogue la température optimale en 
fonction du degré de transformation pour des réactions réversibles 
des 2tme et 3ème ordres. | 

Il est commodé de représenter l'équation (1V,235) sous la forme 


1 In (4:43) 
Topt A1 


Ici, Ur = (E; — E;)/R ; À; = ko2£ ko: ; À 3 est une fonction 
de x, dont l'expression dépend du type et de l'ordre de la réaction 
réversible : 

pour une réaction du 1% ordre, 


(I1V,235a} 


A 3 = Tal(l — za); 
pour une réaction du 2% ordre du type A+BæR+S, 
Ag = 2 à/(1— za) (M — za) ; 
pour une réaction du 2ème ordre du type A+B:R :S, 
As = CAT A/ (1 — x 4) ; 
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pour une réaction du 28% ordre du type A+BÆR, 
À 3 = Zal(l — za) (M — xa) CA? 


où M = cp/ca, 

Dans un système de coordonnées semi-logarithmiques, l'équa- 
tion (1V,236) est celle d’une droite de pente A’. 

Ainsi, en calculant À, et les produits 4,4; pour une série de 
valeurs du degré de transformation x,, choisies dans un intervalle 
allant de O à un degré de transiormation 
fini æar, on peut construire d’après l’équa- 
tion (1V,236) un graphique en coordonnées 
Topt — TA, puis déterminer les valeurs des 
températures optimales en joignant les 
points correspondant aux valeurs Topt et za, 
enfin trouver la variation cherchée de Topt 
en fonction de x (fig. IV-50). 

Il faut noter que des contraintes sont 
toujours imposées à la valeur initiale de 
la température ; ces contraintes sont déter- 


minées par des considérations économi- Fig. IV-50. Calcul de Ia 
température optimale 


Topt— 


SRE 


| chni 
ques ou techniques (exemple IV-{1): 
Exemple IV-11. Déterminer la stratégie opti- À a De un ut n 


male de variation de la température lorsque le de- 
gré de transformation et le temps de séjour YOreDE, 
1 


pour une réaction réversible du 1€ ordre, 4 2? B, quia lieu dans un réacteur à 


ko : 
action périodique. Données initiales, multiplicateurs des exponentielles ko — 
— 69,5 mn *, ko — 5555,0 mn”; énergie d'activation ÆE1 = 5556 kcal-kg-1x 
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Xmoles-1; E: = 1112 kcal-kg-!.moles-”. La limite supérieure admissible pour 
la température est de 532 °K. Le degré de transformation exigé pour le réactif 
initial est de 0,8. | 
Solution. On se donne une série de valeurs de z, dans l'intervalle al- 
lant de 0 à 0,8, et l'on trouve à l’aide de l’équation (1V-235) les valeurs de la 
température optimale qui leur correspondent : 
Lhassa. 0 0,15 0,20 0,40 0,60 0,80 
_ Topts °K ... 805 805 750 595 510 430 
On obtient la loi de variation optimale de la température avec le temps au 
terme de l'intégration numérique ou graphique de-([V,233). Les résultats du 
calcul sont donnés ci-dessous: 
TA +... O0 0,15 0,20 0,40 0,60 0,80 
T, MD... O0 0,1 0,2 0,7 3,0 .11,0 
T,°K . .. 805 805 750 595 510 430 


11. Réacteurs autothermiques 


On qualifie d'autothermiques les réacteurs dans lesquels on se 
sert de la chaleur de réaction pour réchauffer les réactifs initiaux. 
On peut ainsi organiser le processus de façon telle qu'il se maintienne 
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à une température donnée pour ainsi dire automatiquement (auto- 


thermiquement). 


Considérons un réacteur adiabatique à tuyau muni d'un réchaut- 
feur (fig. IV-51)1*. D'après l'équation du bilan thermique du réac- 


dé changeur \ 
de chaleur | 


teur, on a, T, étant la tempé- 
rature adiabatique : 


Tr — To — La Las: (1V,236) 


Le bilan thermique de l'échan- 
geur de chaleur s’écrira sous la 


forme 
Vachp8 (To — Ts) = KyF(Tr— 
— Ti). (1V,237) 


En portant l'équation (1V,236) 
dans (1V,237), on obtiendra: 


KyF .: 

Viper (1V,238) 
Il résulte de cette équation que la température du mélange 

initial s'élève d'une quantité égale à la température dans le réac- 

teur, multipliée par le facteur (KyF)/(V,pgc»). Ce facteur, dans 

Ja pratique, est souvent plus grand que ur. 


Fig. IV-51. Schéma de principe d'un 
réacteur adiabatique à tuyau avec 
réchauffeur | , 


To—T=zaTa 


Dig 500 0 600  450ÿ 0 0 
To; K Th, S 
Fig. IV-52. Conditions d'exploitation Fig. IV-53. Variation du degré de 


pour un réacteur autothermique transformation et des températures 


d'entrée et de sortie en fonction du 
temps de séjour des réactifs dans un 
réacteur autothermique 


Le premier membre de l'équation (1V,238) est proportionnel à la 
quantité de chaleur transmise à l'échangeur par unité de volume 
de l'alimentation ; le second membre est proportionnel à la quantité 
de chaleur dégagée lors de la réaction chimique. On peut porter ces 
deux paramètres sur un même graphique, où ils seront fonction de 
la température T, à l'entrée du réacteur, qui est dans le cas présent 
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la variable déterminante. Les points d’intersection des deux courbes 
ainsi construites donnent les régimes possibles de fonctionnement 
du système. Sur la fig. [V-52, on a construit un tel graphique pour 
une réaction du premier ordre et pour différentes valeurs du temps 
de séjour 7,, inversement proportionnelles au rendement volumi- 
que V,. Le coefficient de transmission total X% est pris proportion- 
nel à P#/*, 

Sur la fig. IV-53, on a construit pour les mêmes conditions la 
variation des températures d'entrée et de sortie en fonction du temps 
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Fig. IV-54 Réacteur autothermique à plusieurs tuyaux avec échangeur 
de chaleur interne 


de séjour dans le réacteur. Il résulte de cette figure que des régimes 
stables d'exploitation à haut degré de conversion sont possibles pour 
un temps de séjour supérieur à certaines valeurs. Le niveau de tem- 
pérature du réacteur, dans de telles conditions, est plus sensible à 
la charge. Quand la vitesse volumique des réactifs dans le système 
augmente, alors, pour une certaine valeur de *,, la vitesse de la 
réaction s’amortit, comme le montre la fig. IV-53 pour t, & 8,6 s. 

Le principe de fonctionnement des réacteurs autothermiques 
est largement utilisé dans les processus de catalyse par contact. 
La fig. IV-54 représente un réacteur autothermique de synthèse de 
l'ammoniac, où est réalisé un échange de chaleur entre la masse 
en réaction et l'alimentation froide. Ecrivons Iles équations des 
bilans matériel et thermique: 

pour la zone de réchauffage, 


AV P8Cp dT + Ky (T—T') + di =0 ; (1V,239) 
pour la zone de réaction, 
Vrpgep AT —Vy(— AH) caodza + Ky (T —T" + EG: 0 :  (1V,240) 


395 


les conditions aux limites sont 
T'=TY pour z=L, 
T=To=(1—à)Tr+AT, pour z=0, (IV,241) 
æza—=0 pour z—=0(. 
Le problème ainsi Does est résolu sur calculateur pour différentes 
valeurs des paramètres T,, (K,F)/(V,pgc,) et À. 


Pour donner une estimation qualitative du système autothermi- 
que considéré, nous simplifierons le problème en posant À = 1. 


300 


"À ee. 
200 400 600 600 1000 1200 
Tor © 


Fig. IV-55. Conditions d'exploitation d’un réacteur de synthèse de 1 ammoniac: 
1 — KyF/V,p8c,= 1,6; 2 — KyF/VyPpec) = 2; 3 — KyFIV psc, = & 


En introduisant la température adiabatique, nous trouverons: 
La 


En remplaçant dans (1V,239) la différence T -— 7” par la valeur 
obtenue, nous aurons: 


PP AT ED La dz ; ([V,242) 
de Ià en intégrant de z — Où z — L: 
; L 

EPP) — L tadi—Tita, Fr 


où ZA est la moyenne du degré de transformation suivant la lon- 
gueur du réacteur, et 7 ,x4, la force motrice moyenne de l'échangeur 
de chaleur. : 

Pour un système déterminé, x4 dépend de T, et (KyF)/(VyPgc») 
et, pour des réactions équilibrées (réversibles), il passe par un 
maximum, fonction de Ts. L'élévation globale de la température 
dans l'alimentation est égale au produit de la force motrice moyenne 
T,xA par le facteur (KyF)/( V,pgc»). 

La fig. IV-55 représente pour une série de valeurs de (AyF )(Vyp£gcp) 
la variation de ces deux facteurs en fonction de la température To à 


3 96 


l'entrée de la couche du catalyseur. Comme le montre cette figure, 
l'allure des courbes d'arrivée et d'évacuation de la chaleur dépend 
des valeurs du facteur (KyF)/(V,ogc;). Pour de faibles valeurs de 
l'intensité de l'échange de chaleur, c’est-à-dire pour de faibles va- 
leurs de (KyF)/(V,ogc»), la température à l'entrée de la courbe sera 
trop basse et la réaction peut ne pas démarrer (ligne 1). Au contraire, 
pour de fortes valeurs de (X;,F)/(V,pgc,) (ligne 3), la température 
de la réaction est trop élevée et le processus pas$e dans le domaine 
de la réaction inverse. 

En raison de ce qui vient d'être dit, il faut, dans la conception 
de tels réacteurs, choisir de façon judicieuse le facteur (K,F)/(V,pgc;,) 
et se guider aussi d’après l'influence du diamètre des tuyaux du 
réacteur, influence qu’on a examinée auparavant. En effet, si la 
surface F est trop grande, une partie de l'alimentation froide circule 
en by-pass (À << À) et s'introduit directement dans la couche de 
catalyseur. Du fait que la surface d'échange de chaleur s’encrasse 
et que la surface du catalyseur perd de son activité au cours de la 
réaction, on augmente progressivement À afin de maintenir le degré 
de transformation à un niveau constant. 
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CHAPITRE V 


ÉTUDE DE LA MICROCINÉTIQUE D’UN PROCESSUS 
(OBTENTION DE L'INFORMATION SUR 
LE PROCESSUS CHIMIQUE EN APPAREILS 
DE LABORATOIRE) 


L'obtention de l'information sur un processus chimique en appa- 
reils de laboratoire revient à déterminer la cinétique de ce processus 
et le cheminement des réactions et à établir le régime de distribu- 
tion optimale des produits intermédiaires dans les réactions com- 
plexes. 0 | 
Au cours d’une réaction chimique, l'interaction a lieu au niveau 
des molécules des réactifs; pour cette raison, on suppose que le 
processus se poursuit au niveau moléculaire (micro-niveau). L'étude 
de la vitesse d'évolution d’un processus au niveau moléculaire 
constitue le problème de la microcinétique. 

L'analyse de la microcinétique est conduite de façon à éliminer 
complètement l'influence exercée sur le processus par des phénomè- 
nes macroscopiques tels que le mélange, la déformation des profils 
de température à cause des sources intérieures et la déformation des 
profils de concentration due aux phénomènes de diffusion. C’est 
pourquoi la cinétique des réactions chimiques, sous sa forme pure, 
s’étudie selon des méthodes spéciales et dans des réacteurs spéciaux, 
ce dont on parlera plus loin. Le chercheur travaille généralement 
« en circuit» avec un Calculateur qui permet d'estimer facilement 
et rapidement les données cinétiques obtenues par l’expérience. Les 
résultats de l'analyse de la microcinétique d'un processus consti- 
tuent une partie indispensable du modèle mathématique général 
du processus industriel et forment un bloc de ce modèle. 

Pour les réactions élémentaires, il n’y a pas de difficultés à. établir 
le mécanisme et la vitesse de la réaction, puisque les équations 
stæchiométriques déterminent sans ambiguïté le modèle mathéma- 
tique de la vitesse de ce genre de réaction. 

Pour les réactions non élémentaires, dans lesquelles les coeffi- 
cients stœchiométriques ne correspondent pas au modèle mathéma- 
tique de la vitesse de réaction, on doit expliquer le mécanisme de 
la réaction complexe par une suite hypothétique de réactions sim- 
ples, puis faire concorder le mécanisme ainsi adopté pour le proces- 
sus avec les données expérimentales dont on dispose sur la vitesse 
de réaction. 

Les données relatives à la cinétique des systèmes liquides homo- 
gènes s’obtiennent généralement en menant des expériences dans 
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un réacteur à action périodique ou, plus rarement, dans un réacteur 
à écoulement ; les données sur la cinétique des systèmes hétérogènes 
et des réactions en phase gazeuse sont obtenues habituellement dans 
des appareils à circulation ou dans des réacteurs à écoulement 
(tuyaux) utilisant la couche de catalyseur soit sur une faible lon- 
gueur (réacteur différentiel), soit sur toute sa longueur (réacteur 
intégral: la caractéristique de sortie est l'intégrale des vitesses du 
processus suivant tous les volumes élémentaires de l'appareil). 

Pour un système fermé, on obtient les données cinétiques en 
mesurant la variation avec Le temps de quelque paramètre chimique 
ou physique fonction de la concentration. On peut écrire ces données 
sous l’une des trois formes suivantes : 

4. La vitesse de variation de la concentration c est fonction du 
temps T: | 


nf (). 


2. La vitesse de variation de la concentration c est fonction de 
la concentration : 


dc 
Te = f (c). 

3. La concentration c est fonction du temps T: 
c = f(1t). 


Les données vitesse-temps étaient peu employées autrefois. La 
création d'appareils à enregistrement continu permettant de mesurer 
la vitesse en cours de réaction a fait que la méthode fondée sur ces 
données est maintenant beaucoup plus largement répandue. Les 
données vitesse-concentration sont en principe les plus utiles, puis- 
qu'on peut les employer directement dans l'équation de la vitesse 
différentielle; la méthode correspondante est souvent appelée 
« différentielle» (cf. plus bas). 

Les données d'expérience sur la cinétique s'obtiennent habituel- 
lement en deux stades: détermination de la variation des concen- 
trations du produit initial à température donnée et recherche de la 
variation avec la température des constantes de vitesse de la réac- 
tion. 

La simulation sur calculateur analogique permet de trouver 
rapidement les constantes convenables pour les équations cinétiques. 

Comme on l’a déjà dit, les expériences conduites pour étudier la 
cinétique des réactions homogènes se font en général dans un réac- 
teur à action périodique muni d'un mélangeur. Ce faisant, on peut 
mesurer la variation des concentrations soit directement, soit par 
des paramètres indirects liés à la variation de certaines propriétés 
physiques (volume ou pression du système, conductibilité électrique, 
réfraction, etc.). 

Les données d'expérience obtenues sont portées sur un graphique 
dont les coordonnées sont la concentration c et le temps de la réac- 
tion + (tableau V-1). 
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Ainsi, l'analyse en laboratoire de Ia cinétique des systèmes homo- 
gènes a pour première étape l'établissement du mode de variation 
avec le temps de la concentration du produit initial à température 
constante. La seconde étape consiste à traiter les relations c — 
— f(T+) ainsi obtenues par l'expérience afin de rechercher les cons- 
tantes cinétiques : constantes de vitesse de réaction et exposants des 
puissances relatives aux concentrations des substances initiales, ou 
bien ordre de la réaction. On applique pour cela deux méthodes: la 
méthode intégrale et la métode différentielle. 


1. Méthode intégrale d’analyse 
des données expérimentales 


La méthode intégrale s'emploie pour tester le type d’équation 
adopté pour la vitesse de réaction conformément à l'hypothèse que 
l'on a faite sur le mécanisme de la réaction. Cette méthode intègre 
les relations supposées entre les concentrations c et le temps + et 
les compare aux relations expérimentales qui leur correspondent ; 
elle est d’un emploi particulièrement intéressant dans la mise à 
l'essai de réactions assimilées à des réactions élémentaires. On donne 
ci-dessous l'ordre dans lequel l’on applique cette méthode!. 

1. Partant de la supposition faite sur le mécanisme, on présente 
l'équation de la vitesse de réaction sous la forme suivante. Pour 
‘un système de volume constant, cette équation s'écrit ainsi: 


A — fo (Hc), (V,1) 


où w,A est la vitesse de réaction relative au composant À, 4 la cons- 
tante de vitesse de la réaction, c4 la concentration du composant 
initial À. 

Si l'on suppose que k ne dépend pas de la concentration, on aura : 


Di 2 


—Wra= — 8 = kj (c). (V2) 
2. L'équation (V,2) est récrite sous la forme 
dcA 
D 77 = k dr. (V,3) 


La fonction f (c), où ne figure que la concentration, peut être 
exprimée à l’aide de c4. Il est donc possible d'intégrer l'équation (V,3) 


C 


d 
— | Fees = F(a)=h [arr (V,4) 


Cas 


3. D'après les valeurs trouvées expérimentalement pour les 
concentrations des matériaux de la réaction, on calcule les valeurs 
de F'(ca) à différents instants t. Si l’on ne prend pas directement 
l'intégrale du premier fmembre de l'équation (V,4), on recourt à 
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une intégration graphique en évaluant l'aire située sous la tourbe 
construite en coordonnées 1/f (ca) — ca. 

4, Les valeurs trouvées pour l'intégrale F (x) sont portées sur 
un graphique en coordonnées F (c4) — 7. Si l’on obtient sur ce 
graphique une ligne droite, alors le mécanisme adopté est en accord 
avec l'expérience. Dans le cas contraire, il faut prendre un autre 
mécanisme et refaire les calculs et la construction du graphique. 
On répète cette procédure jusqu’à ce que l’on soit arrivé à une ligne 
droite (cf. tableau V-1). | 

5. Si l’on n'a pas pu parvenir à un tel accord, il faut partir de 
conditions nouvelles en examinant d’autres mécanismes de réaction 
et une autre équation cinétique initiale. 

6. Si la réaction étudiée suit un mécanisme élémentaire, on 
peut prendre immédiatement l'intégrale de l'équation (1V,34) 
pour l’ordre de réaction supposé. 

Le critère, pour la justesse de l'équation cinétique choisie, est 
que les points d'expérience s'organisent autour d'une droite cons- 
truite en coordonnées Tt — F (c4). Le tableau V-1 donne les équa- 
tions sous forme intégrée pour les principaux types de réactions. 

Les graphiques du tableau V-1 permettent d'obtenir analytique- 
ment la relation entre F (cA) et v; le premier membre de cette rela- 
tion est donné par la valeur de l’ordonnée, et le second, par le pro- 
duit de la pente de la droite par le temps T. Aïnsi, pour la réaction 


k 
A — R avec n — 1, nous aurons: 
— In ca/ca, = KT. 


Dans le cas des réactions irréversibles d'ordre nr quelconque, la 
relation 


d 
—Té = he (V,5) 


donne par intégration, pour n 1, l’équation suivante: 
(ceci) = (n—1) kr. (V,6) 


Pour déterminer les valeurs de la constante de vitesse k et de 
l'ordre de la réaction #7, on résout les équations (V,5) et (V,6) par 
la méthode des approximations successives. À cette fin, on calcule 
k à n donné. La valeur de nr qui minimise la variation de # répond 
à l’ordre de réaction cherché. 

Méthode de la demi-transformation. Pour préciser les équations 
cinétiques, on peut aussi faire appel à la détermination dutemps 
de demi-transformation "/, qui est le temps mis 
par les concentrations des réactifs à diminuer de moitié par rapport 
aux concentrations initiales. L'intégration de l’équatioh (V,5) donne 
alors : | 


on-1 1 An 
T1/2 — k(n—1 CAp » (V,7) 
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À partir de cette équation, on construit ensuite pour différents 
ordres un graphique en coordonnées logarithmiques (fig. V-{), qui 
peut servir à tester les équations cinétiques d’après les données d'ex- 
périence. Ces données doivent s'organiser autour de la-droite corres- 
pondante. La méthode de la demi- 
transformation suppose effectuées des nef 
séries d'essais pour différentes valeurs 
des concentrations initiales de cha- n>1 
que réactif. 

Lorsque la cinétique de la réaction n=1 
analysée est assez complexe, les a 
types supposés d'équations cinétiques 
s'étudient par parties. En conséquen- 
ce, la méthode de réalisation des essais 109 Log 
est elle aussi modifiée. On peut A A don 
dans ce cas utiliser les méthodes sui- DE transformation on 
vantes”: a) méthode des exclusions;  Ges réactions d'ordres différents 
b) méthode des vitesses initiales et et pour différentes concentra- 
c) méthode des concentrations excé- tions initiales 
dentaires. 

Méthode des exclusions. Supposons que pour la réaction non élé- 
mentaire 


log 7 


h 
a A —rR+sS 


ka 
puissent être proposées les formes suivantes d'équations cinétiques : 


ad r s 
— 5e = kiCA— hchecs, 
u 1, 8 
dca kica—kocncs 
dt 1+kscs 


Les essais, dans ce cas, se font en partant du seul réactif initial À 
et en les terminant avant que les produits à obtenir (par exemple, 
R et S) ne se forment en quantité notable. L’équation complète est 
alors analysée par parties pour les composants initiaux : 


Si la réaction ci-dessus est réversible, on effectué de même des 
essais en partant exclusivement de R et S et en les terminant avant 
que À n apparaisse en quantité notable: 

dcr Ts 
Se ce KCRCS, 
dcr kicnce 
at 1+kscs : 
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Méthode des vitesses initiales. Dans ce cas, les essais sont conduits 
selon la méthode du réacteur différentiel, ce qui veut dire qu'on 
fait les mesures pour une petite différence de concentrations, en 
approchant la dérivée par un petit accroissement fini de la concen- 
tration. Alors, 

AcA 
"AT 


On peut obtenir les valeurs de k, et de a par une série d'essais 
où les concentrations des réactifs initiaux (A) varient, mais où les 
concentrations des produits finaux (À et $) sont négligeables. De 
cette manière, la réalisation des essais ne consiste pas, comme d'’ha- 
‘bitude, à faire varier les concentrations avec le temps, mais à mener 
une série d'expériences portant sur la détermination des vitesses 
initiales pour différentes conditions initiales, ce qui exige pour les 
concentrations des mesures très précises (sur l’emploi de cette métho- 
de dans les processus de catalyse par contact, voir p. 434). 

Méthode des concentrations excédentaires. On cherche l’ordre de la 
réaction en effectuant dans le temps quelques essais où l’on main- 
tient à une concentration excédentaire tous les composants sauf un, 
celui suivant lequel se fait la détermination. Si par exemple tous 
les composants, à l'exception de À, sont pris en excès, leurs concen- 
trations resteront pratiquement invariables, d'où 


b 
Gr , (CB . ie) ca kcA. 

On traduit alors cette relation en coordonnées logarithmiques, 
où elle est représentée par une droite de pente n. 


2, Méthode différentielle d’analyse des données 
expérimentales 


La méthode différentielle est utilisée pour tester directement les 
équations différentielles de la vitesse de réaction sans les intégrer. 
Pour ce faire, on met tout de suite à l'essai une équation dans sa 
totalité lorsqu'elle est relativement simple, tandis qu'on l'analyse 
par parties si elle est plus compliquée, en combinant ensuite ces 
parties pour obtenir l'équation complète. À la-méthode différen- 
tielle se rattache également la méthode d'essai surcalculateur 
analogique des équations différentielles de la vitesse de 
réaction. La mise à l'essai s'effectue dans l’ordre suivant !. 

{. Partant de la supposition faite sur le mécanisme, on écrit 
l'équation de la vitesse de réaction sous la forme qui lui correspond : 


(kc) 


Wra—= ERA 
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2. On trouve sur les courbes construites expérimentalement en 
coordonnées c — Tt les valeurs de la dérivée — dc,/dr pour diffé- 
rentes valeurs de T. | 

3. Pour les intervalles de temps choisis, on rassemble dans un 
tableau les valeurs des concentrations des réactifs et des produits 
que l’on obtient et celles de la 
dérivée — dc,/dtr. On calcule 
d’après ces données les valeurs 
de la fonction f(c), qui sont 
aussi portées sur le tableau. 

4, On construit un graphi- 
que en coordonnées (dc4/dr) — 
— f (c). Si l’on obtient une droite 
passant par. l’origine des coor- 
données, alors les données d'’éx- 
périence sont en accord avec l’é- 
quation choisie pour la vitesse L 
de réaction. og [Ce 

Pour évaluer par la méthode 
différentielle l’ordre d'une réac- 
tion et sa constante de vitesse, 
un moyen très commode consiste 
à prendre les logarith- 
mes de l'équation 
différentielle, puis à logk 
construire un graphique logarith- b 100 lG} 
mique en coordonnées: vites- [C3] 
se de réaction w, — COnCentra- pig, V-2. Recherche des constantes 
tion c. Soit à étudier une réac- cinétiques par passage aux logarith- 
tion du type aA<+bB-+ pro- mes des équations de la étions. 


: ’ . . : a — détermination de l’ordre total de la 
duits. L'équation différentielle réaction: b — détermination de l'ordre de 


a L0g/Ca/ 


de la vitesse de réaction est la réaction par rapport à l’un des compo 
gants 
dcA a b 
— WrA Te = kcACB. 


En posant a + b — net en prenant [cAl — [cZl, on peut écrire: 
— VpA = k [ca]". 


La relation obtenue entre les logarithmes est portée sur un graphi- 
que (fig. V-2, a) en coordonnées logarithmiques (—w,4) — [ca]; 
on.aura déterminé au préalable la valeur de —w,, à partir du graphi- 
que de variation de la concentration avec le temps, par dérivation 
de la courbe expérimentale c, — f (rt). La droite ainsi construite 
donne la valeur de l’ordre total de la réaction nr par sa pente, et 
celle de la constante de vitesse par le segment qu'elle découpe sur 
l’axe des ordonnées. 

Connaissant l'ordre total n de la réaction, il est possible de trou- 
ver l’ordre associé à chaque réactif. Il faut alors prendre dans les 
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“expériences {c1]  [ckl. Pour déterminer les ordres partiels, on met 
l'équation initiale sous la forme: 


—wra=k lea) lent = ke [ealt Les" = k fes] {EAIY". 


On en tire par passage aux logarithmes : 


[—wrA] [ca] 
log FA Dé log k + a log Col * 
On construit alors legraphique del’équation précédente (fig. V-2,b) 
en coordonnées 


La droite obtenue sur ce graphique a une pente égale à l’ordre 
de la réaction par rapport au composant À. L'ordre de la réaction 
par rapport au composant B se trouve par la différence b = n — a. 

On peut aussi déterminer l’ordre d'une réaction par rapport à 
chaque composant et la constante de vitesse de cette réaction par la 
méthode des moindres carrés. Dans ce cas, l’équa- 
tion initiale, après passage aux logarithmes, se met sous la forme 


log (—w,1) = log À + a log [cal + b log [cal, 


ce qui correspond à une équation de régression 
y = Go + ati + x: 


Un autre moyen commode, pour évaluer l’ordre d’une réaction, 
consiste à prendre les logarithmes de l'équation 
de la cinétique exprimée en fonction du degré de trans- 
formation : 


d - n , PAT 
<= kcÿ Fay = k (x), 
d’où. 
d / 
log (+) = log "+ n log (1 — zx). 


La variation du logarithme de la vitesse avec celui du degré de 
transformation est représentée par une droite dont la pente définit 
l’ordre de la réaction. L'avantage de la méthode indiquée est qu'on 
peut. l'employer pour des équations d'ordre non.entier et trouver 
les vitesses initiales. Plus pratique que toute autre quand l'ordre 
de la réaction change au cours du processus, cette méthode est limi- 
tée par la nécessité de disposer d’un grand nombre de données exactes. 


Influence de la variation du volume. Pour étudier la cinétique 
dans un appareil à action périodique lorsque le système est de volume 
variable, Levenspiel ! a proposé une méthode de traitement des 
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données d'expérience fondée sur l'hypothèse d’une variation linéaire 
du volume du système. En supposant que ce volume varie linéaire- 
ment avec le degré de transformation, on peut écrire : 


: V = Vo (1 + OLA) (V,8) 
ou 
Ve = —Y = 
by = “4 —"2— | (V,9) 
X à =0 
A 


Sachant que le nombre de moles du composant À peut s'exprimer 
en fonction du degré de transformation 4, soit 


N'a =Na(1 —xaA), 
on trouvera pour la concentration c,, en se servant de l'équation (V,8)} 


_ NA N 40 (= (Î— zA) 1Â—zxA 
ATV Vot+6aza) “AE Oaca Lio) 


On porte cette relation dans l'expression de la vitesse de réaction : 


_ dca d 1—zAa \ ‘A4 dr A 
WrA = — Je 4e ( cac TS) Id É-S (V,11) 


On aura par conséquent, pour un ordre #7 quelconque : 


CA dx A 
1+B4ata dt — kcä, NS 
CAo dx À _ n A—zA n | 
+ ôara dt ki) 2) 


d'où 
É U+Sazat 
AL cg 
ki=ci | a 0 A° (V,14} 


Pour une réaction d'ordre arbitraire, l'intégrale ainsi obtenue 
est calculée par intégration graphique. 

Le calcul des constantes de vitesse à partir de données d’'expé- 
rience tirées d’un réacteur à action périodique a été fait par Wright ? 
pour une réaction complexe parallèle-série, sans supposer la varia- 
tion linéaire du volume. 


8. Méthode intégro-différentielle de détermination 
de l’ordre de la réaction (méthode des rapports de temps} 


La méthode des rapports de temps est dans son principe une 
méthode par accroissements, qui réunit les avantages des méthodes. 
différentielle et intégrale. On peut l’employer pour déceler les 
hypothèses erronées concernant les conditions initiales et la stæchio- 
métrie. Dans de nombreux cas, elle permet d'obtenir une indication 
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sur la forme plus complexe que doit prendre l’expression de la vitesse 
pour décrire correctement les données. En utilisant quelques appro- 
ximations assez simples de la courbe temps-concentration pour un 
essai, on peut ainsi recueillir une information précieuse sur la ciné- 
tique du processus. 

Le rapport du temps mis à obtenir certaine composition (en 
pourcentage) de la réaction au temps mis à obtenir une autre com- 
position se calcule à partir des équations suivantes : 


In —x)=—kr, n 1; (V,15) 


ct (A—z)in —1 
1—n 


= —kx, ni; (V,16) 


ces équations sont établies en intégrant la relation 
a (1— 2x)". 


Les rapports de temps qui viennent d'être définis sont calculés 
d’après les équations (V,15) et (V,16) pour une même valeur de la 
concentration initiale c, du réactif; ces 
rapports sont numériquement constants 
pour une valeur donnée de n. Parexem- 
ple, si r = 3, on trouvera pour les temps 
Teo Et To en lesquels la réaction aura 
passé respectivement à 60 et 20 % : 


— Ktoo Top 0,81-3— 4 


Le tableau V-2 donne pour une sé- 
rie d'ordres de réaction les valeurs des 
rapports de temps tirées des équations 
(V,15) et (V,16), ainsi que celles des 
rapports de temps T+10 Tmr OÙ M est 
l'indice en pourcentage du degré de 
Fig. V-3. Influence sur l'or- transformation (m varie de 5 à 85 % 
dre de la réaction des erreurs par intervalles de 40 %). 


Fcart n'-n à lordre vrai 


sur la détermination du temps 7 
nil ét de cc te On peut pour les différents degrés de 
tion transformation trouver le temps sur une 


courbe régulière passant par les points 
du graphique « degré de transformation x en fonction du temps T» 
(si le temps initial est connu, on peut faire le calcul en partant 
de n'importe quel point intermédiaire correspondant à un temps nul 
sur la courbe concentration-temps). Le rapport des grandeurs T. 
est comparé aux valeurs du tableau V-2, ce qui donne l’ordre 
de [a réaction. 
Supposons petites l'erreur e, sur la mesure de la concentration 
initiale c4, ou bien l'erreur e,. sur la mesure du temps de transfor- 


mation adimensionné kt; alors, la différence (n° — n) entre l’ordre 
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Tableau V-2 


Rapports de temps pour différents ordres de réaction 


Indice du rapport de temps t,,,49/T%m 


15/5 | 25/16 | 35/25 | 45/35 | 55/49 | 65/55 1686 | 85/75 | 95/85 


5,0 | 2,351 | 4,320 | 1,125 | 1,052 | 1,020 
4,0 | 2,549 | 4,371 | 1,159 | 1,074 | 1,034 
3,0 | 2,577 | 1,430 | 1,202 | 1,106 | 1,056 | 1,027 | 1,011 | 1,003 | 4,001 
2,0 | 2,706 | 1,498 | 1,255 | 1,149 | 1,090 | 1,053 | 1,028 | 4,012 | 4,003 
1,5 | 2,774 | 1,538 | 4,286 | 1,476 | 4,114 | 1,073 | 1,044 | 1,023 | 4.008 


Ordre 


1,007 | 1,002 | 1,000 | 4,000 
4,013 | 1,004 | 1,001 | 4,000 


—41,0 | 2,846 | 1,577 | 1,320 | 1,208 | 4,143 | 1,100 | 1,068.) 4,043 | 4,021 
—0,8 | 2,876 | 1,594 | 1,335 | 1,222 | 1,157 | 4,113 | 4,081 | 1,054 | 4,029 
—0,8 | 2,906 | 1,811 | 1,350 | 1,236 | 1,171 | 1,128 | 1,095 | 1,088 | 4,042 
2,937 | 1,629 | 1,363 | 1,252 | 1,187 | 1,144 | 1,112 | 1,086 | 4,059 
2,968 .| 1,648 | 1,383 | 1,268 | 1,204 | 1,162 | 1,132 | 4,107 | 4,084 
3,000 | 1,667 | 1,400 | 1,286 | 4,222 | 1,182 | 4,154 | 4,133 | 4,418 
3,032 | 1,686 | 1,418 | 1,304 | 4,242 | 1,204 | 1,179 | 1,165 | 4,464 
3,066 | 1,706 | 1,437 | 1,323 | 1,263 | 1,228 | 1,208 | 1,203 | 4,228 
3,099 | 4,727 | 1,456 | 1,344 | 1,286 | 1,254 | 1,241 | 1,249 | 1,343 
8,134 | 1,748 | 4,476 | 1,365 | 4,310 | 4,283 | 1,279 | 1,304 | 4,427 
3,168 | 1,770 | 1,497 | 1,388 | 4,336 | 1,315 | 1,321 | 1,368 | 4,579 
3,259 | 1,828 | 4,554 | 1,450 | 1,408 | 1,407 | 1,449 | 1,582 | 2,495 
3,358 | 1,889 | 1,615 | 1,519 | 1,494 | 1,549 | 1,615 | 1,889 | 3,353 
8,555 | 2,025 | 1,757 | 1,687 | 1,708 | 1,819 | 2,094 | 2,896 | 9,184 
8,777 | 2,184 | 1,927 | 1,897 | 1,991 | 2,238 | 3,022 |. 4,687 [27,09 

4,021 | 2,359 | 2,130 | 2,157 | 2,356 | 2,807 | 3,885 | 7,742 [81,04 


| 


OR OS OOo OS © © 
OO OO OS à ND © D 


- LL “ Li 


… 
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apparent (calculé par les tables) et l'ordre vrai ne dépend presque 
pas de nr. On a porté sur la fig. V-3, pour e& = ex, = 0,1; +0,01 
et +0,001, les écarts à l’ordre vrai en fonction de l'indice en pour- 
centage, m, du degré de transformation. Ces écarts, dus à des erreurs 
dans la détermination du temps initial et de la concentration, 
sont grands pour les rapports de temps initiaux. La période de départ 
(période d'’induction) d’une réaction rapide peut être considérée 
comme une erreur de ce genre, et le calcul d'un nouvel indice de la 
réaction à partir d'un point de la courbe c (v) doit éliminer cet effet. 

Les erreurs sur la valeur de x peuvent être suscitées par une hypo- 
thèse incorrecte en ce qui concerne la stœchiométrie.. Elles peuvent 
résulter d'erreurs faites sur la relation entre la propriété à mesurer 
et la concentration. Quand il y a une erreur constante dans le coeffi- 
cient qui lie la concentration du produit mesurée à celle du réactif, 
l'écart en pourcentage à l’ordre vrai, (7 — n’) 100/n, est égal à 
l'erreur en pourcentage sur le coefficient stœchiométrique pour les 
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rapports de temps initiaux (m—-0); pour les rapports de temps 
ultérieurs (m —> 90), l'écart croît jusqu'à une très grande valeur. 

L'erreur sur la mesure expérimentale de la concentration du 
réactif qui n apporte pas de contribution à l'ordre de la réaction 
conduit aux mêmes écarts que ceux de la fig. V-3, à cette exception 
près que lorsque l'ordre croît en étant positif, les écarts changent 
de signe et s’agrandissent pendant que l'indice m du rapport de 
temps tend vers 90. 

Parmi les réactions qui donnent pour nr une valeur variable, 
beaucoup peuvent être décrites par l'équation 


TETE om 


où il est permis de considérer #, u, &@ et v comme des paramètres 
arbitraires. Voici des exemples de telles réactions : 

1. Les réactions réversibles du premier ordre (u =; v = 1; 
a >> 1). 

2. Les réactions parallèles dont l'une est d'ordre un et l'autre 
d'ordre zéro (u = 0; v—1;0<a<i). 

3. Les réactions parallèles dont l’une est d'ordre un et l’autre 
d'ordre deux {u = 1;,v—1;0<a<1). 

4. De nombreuses réactions catalytiques, catalysées positive- 
ment (v => 0); catalysées négativement (v << 0); catalysées par des 
réactifs (@œ >> 0); catalysées par des 
produits intermédiaires ou finaux 
(a << 0). 

9. Les réactions où l’un des réac- 


D 


tifs, qui apporte une contribution à 


= 

à l’ordre de la réaction, figure avec une 
concentration non stæchiométrique. 

a Si la cinétique d'une réaction 
À chimique est décrite par l'équation 
à (V,17), son ordre apparent n, calculé 
à d’après le tableau V-2, variera avec 


l'indice m du rapport de temps. On 
montre que dans ce cas la fonction 
(n° —u)/v ne dépend pas de u ni de v. 
La fig. V-4 donne pour différentes va- 
V4. Famille de courbes  Jeurs de & la famille de courbes repré- 
ingiquant comment la fonction Sentatives de (n° — u}/v en fonction 
(n' — u}/v varie avec l'indice de m. 
du rapport des temps Dans le cas général, si la valeur 
absolue de v est égale à À, on peut 
comparer la suite des valeurs de n', m avec la courbe de la 
fig. V-4 en remplaçant les unités par u sur l’axe des ordonnées, ce 
qui permet ainsi de déterminer le paramètre &. Si la. valeur absolue 
de v n’est pas égale à 1, on peut tester les points (n’, v) et (m) pour 
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différentes valeurs de v. L’estimation de u et v est utilisable comme 
critère de la plus ou moins grande adéquation de la courbe. 

Quand les données expérimentales sont obtenues en mesurant 
Ja vitesse de variation de la concentration en fonction du temps, 
on peut construire un tableau des rapports de temps afin de trouver 
pour les différents ordres les secteurs correspondants de la vitesse 
initiale (tableau V-3). 

Tableau V-8 


« Rapports de temps aux vitesses » pour différents ordres de réaction 


Indice du « rapport de temps aux vitesses » 


Er] Le) un Le) 
co it Q — 
LL.) LL ” e 
[=) (=) © (ee) 
— — a. — 
[Le y y) Le) 
t= Lo) — [=] 
e C3 n = 
[= e [= © 


4,0 | 3,402 | 1,921 | 1,648 | 1,558 | 1,542 | 1,585] 1,715 | 2,088] 4,252 
—3,0 | 3,418 | 1,932 | 1,660 | 1,575 | 1,558 | 1,608] 1,752 | 2,159| 4,615 
— 2,0 | 3,452 | 4,955 | 1,683 | 1,598 | 1,593 | 1,656 | 1,828 2,316] 5,455 
—1,5 | 3,486 | 1,978 | 1,707 | 1,627 | 1,630 | 1,707] 1,910 | 2,491] 6,472 
—1,2 | 3,520 | 2,001 | 1,732 | 1,656 | 1,668 | 1,761] 1,999 2,684| 7,701 
—1,0 | 3,555 | 2,025 | 1,757 | 1,687 | 1,708 | 1,819] 2,094 2,896] 9,184 
—0,9 | 3,579 | 2,041 | 1,775 | 14,708 | 1,736 | 1,859] 2,161 | 3,050! 10,33 


3,648 | 2,089 | 1,827 | 1,771 | 1,820 | 1,982] 2,371 3,046| 14,55 
3,771 | 2,181 | 1,927 | 1,890 | 1,991 | 2,238| 2,382 | 4,687| 27,09 
4,107 | 2,424 | 2,206 | 2,257 | 2,498 | 3,035] 4,033 9,169 | 116,9 

5,964 | 4,558 | 4,995 | 6,328 | 9,103 115,87 140,50 |275,6 — 

2,078 | 1,204 | 1,059 | 1,016 | 1,004 | 1,001 | 1,000 1,000! 1,000 
2,798 | 1,549 | 1,297 | 1,186 | 1,123 | 1,081 | 1,051 1,029! 1,011 
3,000 | 1,667 | 1,400 ! 1,286 | 1,222 | 1,182| 1,154 1,133| 1,118 
3,094 | 1,724 | 1,453 | 1,341 | 1,282 | 1,250 | 1,236 1,242! 1,299 
8,149 | 1,758 | 1,486 | 1,375 | 1,321 | 1,297] 1,297 1,331] 1,490 
3,168 | 1,770 | 1,497 | 1,388 | 1,336 | 4,315| 1,321 1,368| 1,579 
3,198 | 1,788 | 1,516 | 1,408 | 1,359 | 1,343 | 1,359 1,431] 1,741 
3,228 | 1,808 | 1,534 | 1,428 | 1,383 | 1,374 | 1,402 1,502| 1,944 
3,259 | 1,827 | 1,554 | 1,450 | 1,409 | 1,407 | 1,449 1,982| 2,095 
3,290 | 1,848 | 1,574 | 1,472 | 1,436 | 1,442| 1,500 1,673] 2,505 
3,905 | 1,858 | 1,584 | 1,484 | 1,449 | 1,460 | 1,527 1,722| 2,686 


… 
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Ce tableau, par sa forme, ressemble au tableau V-2. Il n’est pas 
nécessaire de connaître ici les concentrations initiales si l’on mesure 
la vitesse de formation d’un produit dont la concentration est pro- 
portionnelle au degré de transformation. L'équation de départ 
s'écrit alors sous la forme 


dz' 
= #" (1— az'})", (V,18) 
où x’ est la concentration du produit ; k' et a sont des constantes. 
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En portant dans l'équation obtenue en intégrant (V,18) l’expres- 
sion de x’ fournie par cette équation même, on aboutit aux équa- 
tions suivantes : 


log < = —0,4343ak"t+logk" (n—1), (V,19} 


(E JT (n =) a(k' 7 (on (n 1). (V,20} 


Ces équations sont directement applicables aux données vites- 
se-temps. 

Définissons la vitesse réduite w, comme étant. égale à dz'/dr 
divisée par la vitesse initiale; alors, les temps mis à obtenir deux 
vitesses réduites différentes ont pour rapports 


Twro _ log wr2 2 
un gun =), 29 
(-n)/n _1 
nf). (V,22) 


Twri wi nr 4 


Si la vitesse décroît de façon monotone avec le temps (n > 0 
et a > 0 ou n <0 et a < 0), les rapports (V,21) et (V,22) peuvent 
être utilisés pour déterminer n. Afin d'éviter des confusions possi- 
bles avec les rapports des temps mis à obtenir des degrés de trans- 
formation différents, ces nouveaux rapports de temps sont appelés 
« rapports de temps aux vitesses». Le tableau V-3 est à utiliser 
de la même façon que le tableau V-2. 


4. Méthode d'évaluation de la cinétique 
et de la sélectivité des réactions complexes 
(méthode des hyperboles). Choix du modèle du réacteur 


Il peut arriver, pour des réactions complexes, qu'on n'ait pas 
le nombre de données d'expérience nécessaire ou que le mécanisme 
de la réacti n soit trop compliqué, et qu'ainsi l’analyse cinétique 
soit rendue difficile aux premiers stades de l'étude du processus ; 
on peut dans de tels cas utiliser la méthode des hyperboles, qui a été 
décrite auparavant (cf. p. 334). Il s'agit d'analyser tous les produits 
de réaction et de répartir les différents composants en trois groupes : 
4) les produits initiaux; 2) les produits de réaction fondamentaux 
ou désirés ; 3) les sous-produits de la réaction. 

Pour représenter graphiquement les résultats de la transforma- 
tion chimique, on trace un diagramme triangulaire (cf. fig. V-5). 
Les points obtenus par l’expérience sont portés sur ce diagramme, 
et la ligne qui les joint est une hyperbole d'équation 

z(i—x 
y= 2 TS , (V,23) 
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où y est la fraction de substance initiale transformée en produit 
désiré et x, la fraction de substance initiale transformée en sous- 
produit ; x et y sont exprimés en poids ou en moles ; a et b sont des 
constantes. | 

La fig. V-5 représente au moyen de la méthode des hyperboles 
le processus de ‘chloruration du 1,1-dichloréthane en hexachloré- 
thane dans un réacteur à écoulement avec mélangeur. La réaction 
a lieu à 60 °C suivant Le schéma 


A B—C—D—E, 


On utilise pour construire l’hyperbole l'équation (V,23); pour 
cela, on porte sur l’axe des ordonnées la quantité de produit consi- 
déré, en fractions molaires, et sur l’axe des x, la quantité de produits 
restants, exprimée elle aussi en 
fractions molaires. Les diagona- 
les parallèles à l'hypothénuse re- 
présentent les degrés de trans- 
formation du réactif initial. Les 
courbes de la fig. V-5 donnent la 
valeur de la sélectivité d’un com- 
posant donné par rapport aux 
autres. Ainsi, la courbe 7, par 
exemple, détermine la valeur de 
la sélectivité de B par rapport à 
C et D. L'intersection des cour- 
bes avec les diagonales parallèles 
à l'hypothénuse donne les valeurs 4 
de la sélectivité relative des 92 0 06 D 10 
produits (par exemple, les cour- ï 
bes 1, 2 et 8 pour les produits B, Fig. ne Construction 4 de l'hyperbote 
C et D) correspondant à chaque PT * © on _ Eu Ed 


valeur du degré de transforma- 4 _ 4,1-dichtoréthane: B — 4,1,1-tri- 
tion de À. Chloréthane :  C—1,1,1 ,2-tétrachloréthane : 
Il convient de remarquer D —pentachiloréthans: E'— hexachloréthane 


que dans le cas considéré fig. V-5, les courbes Z, #et6n ‘ont pas 
été construites suivant la loi des hyperboles, puisque les compo- 
sants n'étaient pas groupés. 

La courbe 2 coupe l’hypothénuse en un point P à gauche duquel 
il n'y a pas de produit À non transformé. Quand la chloruration 
se poursuit, la part de C dans les produits de réaction grandit et 
les points d’ expérience montent le long de l’hypothénuse jusqu'au 
point P” associé à la valeur maximale de C'; ensuite, ils redescendent 
le long de l’hypothénuse. On observe un phénomène analogue sur 
la courbe 3. Au point Q, Ia quantité de À sera transformée en entier, 
tandis que D atteindra son degré de transformation maximal au 
point Q’. La courbe 4, quant à elle, est approchée par une hyperbole 
conformément à l'équation (V,23). Il est possible de trouver direc- 
tement la répartition du produit entre B, C et D, à partir des seg- 
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ments en lesquels les courbes J et 4 divisent les diagonales représen- 
tant les différents niveaux du degré de transformation du composant 
initial. La courbe 5, qui exprime le rapport de € à D et E, s'obtient 
en groupant B avec la substance initiale À ; cette courbe est appro- 
chée suivant la loi de l’hyperbole. 

Pour trouver les constantes a et b dans l'équation de l'hyperbole, 
on construit sur la base des données d'expérience un graphique en 
coordonnées [x (1 — x)l[/y — x. Compte tenu de la relation hyperbo- 
lique, les points, sur ce graphique, s'organisent autour d’une droite 
dont la pente correspond à la constante b et dont l'intersection avec 
l'axe des ordonnées [x (1 — x)]/y donne la valeur de la constante a 
(cf. exemple V-1). 

Pour calculer les valeurs de a et b, un minimum de deux ou trois 
expériences suffit : on peut prendre par exemple le temps de réaction 
pour un degré de transformation bas (30 %) et élevé (70 %) des subs- 
tances initiales; un point de contrôle est alors déterminé pour un 
degré de transformation d'environ 50 %. 

En construisant le diagramme triangulaire, où les fractions 
molaires des produits par mole de réactif initial sont portées sur 
les axes de coordonnées, on obtiendra des courbes pour chaque pro- 
duit (cf. exemple V-1). On détermine alors pour chacune des courbes 
obtenues les valeurs des constantes a et b. Les lignes parallèles à 
l’'hypothénuse définissent la part du produit qui n’a pas réagi. Les 
points d'intersection de ces lignes avec les différentes hyperboles 
fournissent à n'importe quel stade de la réaction les proportions 
entre tous les produits et le réactif qui n’a pas réagi; la fraction 
molaire correspondante est ajoutée à l'unité. 

L'axe des y donne aussi la sortie du ième composant D; — c;/ca, 


ou D; = cj/ca, avec c; — ca, — Ca — ci. Alors, 
J j J A 0 A l 


Cj Ci 


mn CN, e— 


ne 
IL est utile de trouver sur l'axe des x les valeurs du degré de 
transformation du composant initial en produit désiré, xz4. Pour 
un point quelconque de l’hyperbole, la valeur de x, sera déterminée 
par l'intersection de l’axe des x avec la diagonale passant par ce 
point. En menant à partir d'un point quelconque de l’hyperbole 
les normales aux axes de coordonnées et la diagonale correspondante 
(parallèle à l'hypothénuse), on constate que x4 — x + y. Ceci 
résulte aussi directement de la relation 
ci 


Ci 
eh ( ta) = ZA: 


C} c} 
L=— + —= — 
y + + PTE 
La sélectivité @q; = c;/(ca, — ca) relative au i®% composant 
de la réaction est calculée en construisant un graphique ayant pour 
coordonnées la sélectivité w; et le degré de transformation du réactif 
initial LA) où TA — (Cao = CA) CA 9 
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Pour construire ce dernier graphique, on tabule les donnees 
y ot x sous la forme y + x = x4 et y/(y + x) = ®; (cf. exemple V-1). 

Comme on l’a dit plus haut (cf. p. 333), la forme de la courbe 
obtenue sur le graphique sélectivité — degré de transformation 
permet de choisir le modèle de réacteur qui donne la sortie maximale 
de produit. 

Bien que la corrélation hyperbolique ne soit pas justifiée théori- 
quement à l’heure actuelle, elle a été obtenue par plusieurs auteurs 
aussi bien pour deux réactions en série du premier ordre, du type 
A — B — C, que pour la combinaison de deux réactions en série 
du premier ordre avec une réaction de transformation directe (égale- 
ment du premier ordre) du type À -+ C. 

Lorsque les courbes sont calculées pour toutes les combinaisons 
possibles de réactions en série d'ordre zéro, un ou deux, il arrive 
parfois que l'on n'’obtienne pas de corrélation hyperbolique. Ceci 
s'explique par le fait que trois composants À, B et C constituent 
souvent non pas des combinaisons individuelles, mais un groupe de 
produits. Une fois construite l'hyperbole, on fait varier les autres 
variables afin de voir si les points d'expérience supplémentaires se 
placent bien sur cette hyperbole. On peut construire celle-ci avec 
un maximum plus élevé et introduire un troisième paramètre en se 
servant de l'équation 


…. x (1— x) 
JT a Ebr ter j (V,24) 


En employant cette méthode, on doit accorder une attention 
particulière au groupement des réactifs. Ainsi, pour la série de 
réactions 


AB—C—D—+E, 


seules les combinaisons placées à la suite l’une de l’autre sont à grou- 
per énsemble (cf., par exemple, le tableau V-4). 


Tableau V-4 


Groupement possthle 


Matériaux (produits) CR 
Î | 2 | 3 | À 


Matérieux initiaux . . . ... .. A A+B A+B À 

Produits intermédiaires . . . . . BE C+D C B+C 

Produits finaux , . . . . . . . . C+D+E E D+E | D+E 
| 


La méthode des hyperboles permet d'étudier un grand nombre 
de catalyseurs, de choisir le meilleur, de trouver les conditions 
optimales du processus et par là même d'accélérer le passage à l’ins- 
tallation d'essai. 
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Dans certains cas, on peut utiliser pour tracer les diagrammes 
triangulaires des données thermodynamiques. 


Exemple V-{. Utiliser la méthode des hyperboles ee généraliser les don- 
ee pre sur la chloruration du 1,2-dichloréthane réunies dans le ta- 
bleau V-5. 


Tableau V-5 
Données sur la chloruration du 1,2-dichloréthane 


Données calculées 


Données d’expérience 


x (1 — x) 


X (1 — x). = 
V—5,1270,08 


ÿ x 


0,35 0,04 0,11 0,01 0,08 0,09 0,89 
0,43 0,11 0,23 0,02 0,14 0,16 0,88 
0,45 0,15 0,28 0,05 0,28 0,33 0,85 
0,50 0,21 0,33 0,1 0,43 0,53 0,81 
0,51 0,28 0,39 0,2 0,51 0,71 0,72 
0,52 0,33 0,42 0,3 0,51 0,81 0,63 
0,51 0,41 0,47 0,5 0,42 6,92 0,45 
— — — 0,6 0,34 0,94 0,38 
— — — 0,7 0,25 0,95 0,27 
— — — 0,8 0,18 0,98 0,18 
— — — 0,9 0,09 0,99 0,09 


Nota. a=0,12; b—0,96 ; y est la fraction de 1,2-dichloréthane transformé en 
1,1,2-trichloréthane ; x est la fraction de 1,2-dichloréthane transformé en 1,1,1,2- et. 
1,1,2,2-tétrachloréthanes. 


D'après ces données, fournies par chloruration de 1,2-dichloréthane en 
4,1,2-trichloréthane (produit désiré) et en 1,1,1,2- et 1,1,2,2-tétrachloréthanes 
(sous-produits), on construit un graphique pour trouver les constantes a et b 
de l'équation de l'hyperbole (fig. V-6); l'équation obtenue étant 

EE) | 
1 70,12-+0,96 ? 


on construit l'hyperbole elle-même (fig. V-7). 
Il suit de la ne V-7 que les points d'expérience s'organisent assez bien 
autour de l'hyperbole. 

Portons sur les axes de coordonnées les fractions molaires des produits par 
mole de réactif initial; on obtiendra les courbes de la fig. V-8, qui ont pour équa- 
tion 

__æ(Î—z) , 
y a+bz 


pour la courbe 1, a — 0,12 et b — 0,96; pour la courbe 2, a = 4,5 et b — 
= —5,0; pour la courbe 3, a = 11,0 et b——12,8. 

On a construit sur la fig. V-9 les courbes de variation de w en fonction du 
degré de transformation z,. La courbe supérieure donne la sélectivité du 1,1,2- 
trichloréthane et porte les points d'expérience ; la courbe inférieure représente la 
sélectivité du mélange de tétrachloréthanes obtenu à partir du graphique V-8. 
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Fig. V-6. Graphique decalcul des cons- Fig. V-7. Construction de l’hyperbole 
tantes a et b dans l’équation de l'hy- d'après les points d'expérience: 
perbole A — 1,2-dichloréthane; B —"#1,1,2-trichlo- 
réthane ; — 1,1,1,2-tétrachioréthane et 
1,1,2,2-tétrachloréthane 
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Fig. V-8. Variation des sorties de pro- 
duit en fonction du degré de transfor- 
mation réduit dans la chloruration 
du 1,2-dichloréthane: 
À — 1,2-dichloréthane:; B — 1,1,2-tri- 
Chloréthane, C — 1,1,1,2-tétrachloréthane ; 
D — 1,1,2,2-tétrachloréthane 
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Fig. V-9. Variation de la sélectivité 

# en fonction du degré de transfor- 

mation réduit z4 dans la chloruration 
du 1,2-dichloréthane : 

x À —= 0,95 — courbe inférieure relative au 


mélange de tétrachloréthane, sortie 0,25 
(déplacement); sortie 0,38 (mélange); x A = 
== 0,8 — courbe supérieure relative au 
1,1,2-trichloréthane, sortie 0,66 (déplace- 
ment); sortie 0,52 (mékange): sortie 0,62 
(cascade de trois réacteurs) 
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On voit sur la fig. V-9 que pour atteindre le maximum de la sortie de 1,1,2-tri- 
chloréthane, il faut mettre en place un réacteur de déplacement idéal ou un réac- 
teur à action périodique {la sortie est déterminée par l’aire située sous la courbe 
et vaut 0,66 pour z4 — 0,8) et non un réacteur de mélange idéal (la sortie est 
déterminée par l’aire du rectangle et vaut 0,52 pour x4 = 0,8). Une cascade de 
réacteurs donnera une sortie de 0,62 si Les aires des rectangles sont dans les pro- 
portions 3: 2: 1. 

Par ailleurs, la courbe inférieure relative au Dep de tétrachloréthanes 
montre qu'un réacteur de mélange idéal assurera une meilleure sortie de produit 
qu'un réacteur de déplacement idéal ou un réacteur à action périodique (pour 
za —=0,95, la sortie est de 0,38 pour un réacteur de mélange idéal et de 0,25 pour 
un réacteur de déplacement idéal). 


5. Méthode d'évaluation de la cinétique 
par anamorpbose semi-Iogarithmique 


L'évaluation de la cinétique par la méthode des hyperboles 
nécesssite de construire des diagrammes triangulaires. On peut tou- 
tefois se passer de tels diagrammes si l'on se sert de la méthode 
d'anamorphose semi-logarithmiquef. 

Pour cela, on trouve sur deux courbes cinétiques relatives à deux 
températures différentes les temps de séjour correspondant aux 
points du maximum et on reporte ces temps dans un système de 
coordonnées semi-logarithmiques en fonction de l'inverse de la 
température. 

Si le rapport des constantes de vitesse des deux réactions est 
constant, ou si les énergies d'activation des réactions sont égales 
ou voisines l’une de l’autre, la droite qui joint les deux points sur 
le graphique aura pour pente le rapport de l'énergie d'activation 
à la constante universelle des gaz (si les énergies d'activation diffè- 
rent notablement l’une de l’autre, la vitesse d’une des réactions 
sera négligeable en comparaison de la vitesse de l’autre, de sorte 
qu'une réaction complexe pourra être considérée comme une réaction 
simple) ; le segment découpé par la droite sur l'axe des ordonnées sera 
égal à un complexe adimensionné comprenant le coefficient multi- 
plicatif de l’exponentielle, la concentration au départ du réactif 
initial et Les constantes a et b de l’équation de l’hyperbole. 

Le temps de séjour correspondant au maximum de la courbe 
cinétique varie en fonction de l'inverse de la température suivant 
une loi qu'on peut représenter par l'équation 


: E 1 
In 0m = gr ner 1 (4)] , (V,25) 


où 6,, est. le temps de séjour correspondant au maximum de la courbe 
de concentration; Æ, l'énergie d'activation; À, la constante des 
gaz; T, la température absolue: Æ5, le coefficient multiplicatif 
de l’exponentielle ; c4,, la concentration au départ du réactif initial ; 
n, l'ordre de la réaction ; f (4), une fonction dont la forme dépend 
de l’ordre de la réaction 


A À {(2a +5 — ab) + 1(2a+ 6— ab)" + (ab — 2a — 1) 51/7). 
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Pour une réaction du premier ordre, f (4) = —In (1 — À); 
pour une réaction du second ordre, j (À) — PET 


Si l’on connaît les valeurs 6,, et 8, correspondant à deux tem- 
pératures différentes T, et T,, on peut calculer la valeur de l'énergie 
d'activation d'après une équation analogue à celle qui sert à calculer 
l'énergie d'activation pour des réactions simples : 


RTiT à In (Om2/0m,) 
Ti—To ° 


Les valeurs obtenues pour 8, et 0, peuvent être utilisées pour 
trouver l'expression analytique de la relation entre 6,, et T. 
L'équation d’une droite passant par deux points donnés est 
Y—Y14 __ T—Ti 


Ya— Yi To 
Dans cette équation, prenons pour y les valeurs de In 6,, rt pour 
s celles de 1/T ; nous obtiendrons: 
in ên — TiT,lm (Om2/0m1) 1 


FR FE, (V,27) 


E— (V,26) 


T} In (On9/0m4) 
TT 


La méthode d'anamorphose semi-logarithmique est applicable 
aussi bien aux réactions en série qu aux réactions parallèles ou 
parallèle-série, non seulement quand la relation fonctionnelle entre 
les concentrations des réactifs est hyperbolique, mais encore quand 
elle prend une forme quelconque. | 

: Dans le cas de réactions parallèles, il n’y a pas de maximum sur 
les courbes cinétiques. C’est pourquoi il est judicieux d'appliquer 
cette méthode en se servant de la variation avec le temps de séjour 
de la sélectivité pour deux températures différentes. 

La méthode d'anamorphose semi-logarithmique permet non 
seulement de déterminer les constantes cinétiques des réactions 
. complexes, mais encore d'établir les conditions optimales de condui- 
te de ces réactions en calculant en fonction de la température le 
temps de séjour qui assure la sortie de produit désiré: 


B =1n 6 — 


Exemple V-2. Utiliser la méthode d’anamorphose semi-logarithmique pour 
calculer l’énergie d'activation de la réaction d'obtention du linalylacétate à 
artir du linpalol et de l'anhydride acétique, et pour déterminer les possibilités 
e réduction de la durée de la réaction. La réaction fondamentale est représen- 


tée par l'équation 
CioH180 + C:H:03 —+ Ci2H2002 + CH;3COOH. 
Les sous-produits de la réaction d'éthérification sont le terpénylacétate 
+ le ST Les données d'expérience sont rassemblées dans le ta- 
eau V-6. 
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Tableau V-6 
Données de la réaction d'éthérification du linalol 


Conditions et | 


: Degré de 
n°8 des essais RDEAQUre A Durée, h transforma- 
et résultats tion, % 
Essai 1 . . . .. D. 102 42 58,0 
Essai 2 . . . . . . . . 90 89 58,9 


Solution. En vertu de l'équation (V,26), on trouve que l'énergie d'acti- 
vation de la réaction d’éthérification est égale à 16,85 kcal/kmoles. 

Pour déterminer la durée de la réaction qui assure la concentration maxi- 
male du produit désiré, on peut utiliser aux autres températures l'équation 
(V,27). On calculera par exemple les valeurs de 6,, correspondant aux tempéra- 
tures 107,5 et 120 °C. | 

En portant dans l'équation (V,27) les valeurs de 6,,, et 0,,, correspondant 


aux températures 102 et 90 °C, on obtient la relation suivante: 


In Om = — 18,9. 


Appliquée successivement aux températures 107,5 et 120 °C, cette équation 
donne les valeurs qui leur correspondent: 6,,, = 30,5 h et 6, = 15 h 


Ainsi, il est possible de réduire la durée de la réaction. 

Pour vérifier que cette possibilité était réelle, on a mené deux essais supplé- 
mentaires aux températures 107,5 et 120 °C. A la suite de ces essais, on a trouvé 
que la durée réelle d'éthérification qui donnait la concentration maximale de 
linalylacétate était respectivement de 30,0 et 15,0 h; ce résultat est en très 
bon accord avec les valeurs calculées auparavant: 30,5 et 15,0 b. 


6. Détermination de la variation de la constante de vitesse 
d’une réaction en fonction de Ina température 


La variation de la constante de vitesse d'une réaction en fonction 

de la température se trouve généralement par la loi d'Arrhénius 
E 

k—kpe AT, (V,28) 


où 4 est la constante de vitesse de la réaction ; #0, le facteur de l’ex- 
ponentielle ; Æ, l'énergie d'activation; À, la constante des gaz; T, 
la température de la réaction. 

Par passage aux logarithmes, l’équation (V,28) donne: 

E 
In k = 1n ko —77 « (V,29) 

Si l’on porte les données d'expérience en coordonnées 1n 4 — 1/7, 
ces données, en raison de l'égalité (V,29), doivent s'organiser autour 
d'une droite de pente (—Æ/R), ce qui permet de trouver la variation 
de la constante de vitesse de la réaction avec la température. 
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7. Temps optimal de sélection des essais lors de l’étude 
de la cinétique des réactions chimiques 


On a vu plus haut que Lors de l’étude de la cinétique des réactions, 
on détermine la composition des produits et le degré de transforma- 
tion x en fonction du temps + et l’on calcule la vitesse de réaction 
dx/dv pour différents t. Pour ce faire, on effectue m mesures de x 
pour m valeurs différentes de t. Comme la mesure de + est suffisam- 
ment précise, toute erreur sur la détermination de dx/d7vr est uue 
erreur sur celle de x, qui d’ailleurs ne dépend pas de là valeur de z, 
Dans toutes les réactions autres que les réactions d'ordre nul ou 
autocatalytiques, la dérivée dx/dr décroît lorsque le degré de trans- 
formation croît. Pour que les valeurs de dx/dr soient calculées avec 
la même précision pour toutes les valeurs de Tv, il faut choisir les 
temps de mesure de x de façon telle que les variations de x dans cha- 
que intervalle de temps soient identiques tout au long des mesures. 

La vitesse de réaction est 


nt. Ax 
7 dt AT 


Soient u (x), u (t) et 1 (w,) les erreurs sur la mesure de x, t et 
w,. Si u (x) ne dépend pas : zetsip je — 0, alors 


pe Go) = Ep (Am) Ep (x) 
et 


En ep (x). 


Donc, pour des Az égaux, les valeurs de u (w,)/w, seront iden- 
tiques. 

L'horaire suivant lequel il faut déterminer x pour que toutes 
les valeurs de Az soient identiques dans toutes les mesures est appelé 
horaire (régime) de temps optimal. Pour le 
trouver, on remplace le paramètre de temps + (en minutes, par exem- 
ple) par un paramètre de temps sans dimensions 6. Alors, pour 
mettre au point un horaire voisin de l'horaire optimal, on n'a pas 
besoin de connaître les constantes de vitesse du processus ni la forme 
de l’équation cinétique. 

Pour faire m mesures différentes de x, on prend une succession 


de valeurs de 6 = 0, 14, 2, 3, ..., m—14, la relation entre 6 
et + étant donnée par l’équation : 
= 8 (Da+1) 6, (V,30) 


où «& et ® sont des paramètres sans dimensions; Ô est le coefficient 
d'échelle, égal à ty Dax mn. 

L'instant où l’on commence les mesures cinétiques est repéré 
par le paramètre To, le premier intervalle de mesures par le para- 
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mêtre T; — To et l'intervalle de temps total par le paramètre 
Tm-1i — To. Si T — A, on a, puisque to — 0 et T,,.1 — Da: 
(a -+ 4)7-1 = Pa + 1, (V,31) 
of 
D— Tm1 
Se à 
En dérivant l'équation (V,30), nous obtiendrons: 


d0 m— A1 à 


= met Date, (V,32) 
d0 m—1 
(5 Je 5 (a+ 1) ? (02e) 
{ 
dû dû a 
(5 Jos CEE (Da +1). (V,32b) 


Les calculs se font à l'aide des formules ci-dessus, de la manière 
suivante. On se donne le nombre de mesures m et l'intervalle de 
temps. total des mesures x,,_,. Sur la foi d'essais préalables, on dé- 


termine le temps t, en lequel la transformation atteint le -ème 


m—1 

de la transformation attendue au temps t,-1, d'où l’on trouve ® — 
= Tm-1/ %. À l’aide de cette valeur, on calcule « par l'équation (V,31)} 
puis on se sert de l’équation (V,30) pour obtenir l'horaire optimal, 
c'est-à-dire les valeurs de + correspondant à chaque valeur de & 
depuis 86 — 0 jusqu'à 0 — m — 1. En appliquant les équations 
(V,32) et (V,32b), on trouve les valeurs de d0/d1 pour chaque 9. 
Tous ces calculs sont réalisables très rapidement par l'emploi d'un 
calculateur suivant le schéma indiqué. 

L'application de l'horaire optimal, destiné à obtenir une préci- 
sion identique dans la détermination des constantes de vitesse, per- 
met d'effectuer un nombre de mesures moindre que si l’on travaille 
sans horaire. À titre indicatif, on recommande de choisir les valeurs 
suivantes de D: pour des réactions du premier ordre, ® Æ 2 m à 
2,9 m; pour des réactions du second ordre du type À + À —- produit, 
D = 7mà9 m; pour des réactions du second ordre du type À + B—- 
produits, la borne supérieure de ®, si [A] = [B], est comprise entre 
5 met 7 m, et les valeurs de D, si [A] > [B] ou [B] S [A], vont 
de 3 m à o m. 


S. Détermination du stade de limitation d’un processus 
dans les systèmes hétérogènes. 


‘L'analyse de la cinétique des systèmes hétérogènes. commence 
par la détermination du s{ade de limitation du processus. Les proces- 
sus chimiques en système hétérogène peuvent évoluer: a) dans le 
domaine cinétique, b) dans le domaine de diffusion et c) dans le 
domaine mixte. 

Les processus chimiques évoluant dans le domaine ciné- 
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tique se caractérisent par le fait que la vitesse la plus lente est 
celle de la réaction chimique proprement dite, qui limite le processus, 
tandis que les vitesses de déplacement des courants et leurs propriétés 
physiques n’exercent pas d'influence notable sur ledit processus. 

Les processus chimiques évoluant dans le domaine de 
diffusion se caractérisent par le fait que la vitesse de diffusion 
des réactifs vers la zone de réaction devient une cause de limitation, 
fonction des vitesses de déplacement des courants et de leurs pro- 
priétés physiques. 

Les processus chimiques évoluant dans le domaine mixte 
se caractérisent par le fait que les vitesses de transformation chimique 
et de diffusion sont comparables. 

Dans le domaine de diffusion, la vitesse de réaction, tout comme 
le coefficient de diffusion, dépend relativement peu de la tempéra- 
ture et varie avec la vitesse du courant gazeux de façon analogue 
au critère de diffusion de Nusselt, c'est-à-dire proportionnellement 
à la puissance 0,4 ou 0,5 de la vitesse du courant gazeux dans le 
domaine de la diffusion externe et à la puissance 0,8 de cette vitesse 
en mouvement turbulent dans le domaine de la diffusion interne. 

Dans le domaine de diffusion, la vitesse d’une réaction ne saurait. 
dépendre des particularités concrètes de son mécanisme chimique; 
les vitesses de réactions distinctes ne diffèrent que dans la mesure 
où il n y a pas égalité entre les coefficients de diffusion des subs- 
tances réagissantes et, dans le cas de réactions réversibles, entre 
les conditions d'équilibre. 

À pression totale constante, toutes les réactions, dans le domaine 
de diffusion, sont du premier ordre par rapport à la concentration 
d’une substance réagissante ; l’ordre de la réaction par rapport à la 
pression totale diffère de son ordre par rapport à la concentration. 

Les conditions favorables à l'apparition du domaine de diffusion 
sont créées par la présence de grandes vitesses de réaction et de 
vitesses de diffusion petites, c’est-à-dire par un courant gazeux 
à haute température, à pression élevée et à vitesse faible. Si la 
température et la pression du courant gazeux sont basses et sa vitesse 
élevée, on assiste au contraire à l'apparition du domaine cinétique. 
Dans l'intervalle compris entre les domaines cinétique et de diffu- 
sion se situe le domaine mixte, où l'influence essentielle vient à la 
fois de la diffusion et de la cinétique. 

La possibilité de mettre en évidence, en général, un stade de 
limitation se fonde sur le fait que dans de nombreux cas, le proces- 
sus se compose de plusieurs stades qui se produisent l'un après 
l’autre. C’est le stade le plus lent qui est source de limitation. 

Voici des méthodes de détermination du stade de limitation d'un 
processus ; elles révèlent une influence dominante soit du domaine 
de diffusion, soit du domaine cinétique. 


4. Détermination par le coefficient de température”de la vitesse 
globale du processus. Si, pour une variation de 10 °C de la tempé- 
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rature, la vitesse globale du processus change dans un rapport de 
2 à 3 (ainsi qu'il résulte de la loi d'Arrhénius), le stade de limitation 
est constitué par la transformation chimique proprement dite. 
Par contre, si pour cette même variation de température la vitesse 
globale change dans un rapport inférieur à 2, c’est l'échange de masse 
qui sert de stade de limitation. Dans les situations intermédiaires, 
la réaction a lieu dans le domaine mixte. 


2. Détermination par l’ordre apparent de la réaction. Si cet ordre 
diffère de l'unité, le stade de limitation sera La réaction chimique. 
Mais s'il est égal à un, la question de la détermination du stade de 
limitation reste ouverte, puisque le processus d’échange de masse 
dépend de la concentration lui aussi au premier degré. 


3. Détermination par la variation de la vitesse globale du processus 
en fonction des conditions hydrodynamiques dans lesquelles il se 
déroule. Si les conditions hydrodynamiques n’ont pas d'influence 
sur la vitesse du processus, le stade de limitation est la transforma- 
tion chimique proprement dite. Dans le cas contraire, le stade de 
limitation est constitué soit par le processus d'échange de masse, 
soit en même temps par le processus d'échange de masse et de trans- 
formation chimique (cas du domaine mixte). 

Cette méthode s'emploie pour déterminer le stade de limitation 
du processus dans les réactions de catalyse par contact; on la réa- 
lise par l’un des procédés suivants. 


Var Von Vye __ Serie 1-0 T S . X . IT 
LR en ñ I 
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Fig. V-10. Variation du degré de transformation avec la vitesse d'amenée des 
réactifs en fonction du stade de limitation (premier procédé) : 
a — domaine cinétique; b — domaine de diffusion; ec —— domaine mixte 


‘Procédé 1: On fait deux séries d'essais sur deux couches de 
catalyseur de volumes V, différents, logées dans des tuyaux de même 
section; les essais sont menés pour différentes vitesses volumiques 
molaires d’amenée du gaz (V,,), la composition du gaz à l'entrée 
étant constante. On mesure le degré de transformation + à la sortie 
et la vitesse d’amenée du gaz V,,, et l'on porte les données d'’expé- 
rience sur un graphique en coordonnées x — V,/V,, (fig. V-10). 
Si sur ce graphique les données des deux séries d'essais se rangent 
sur une seule courbe (fig. V-10, a), le stade de limitation sera le 
domaine cinétique ; en effet, la vitesse du processus ne dépend alors 
pas de la variation de la vitesse du gaz. Si l’on obtient sur le graphi- 
que une courbe distincte pour chaque série d'essais (fig. V-10, b), 
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la réaction a lieu dans le domaine de diffusion. Enfin, si pour de 
grandes vitesses du gaz (c° est-à-dire pour de petites valeurs de 
V,/V,) les deux séries d'essais donnent sur le graphique d’abord 
une seule courbe, puis deux, les grandes vitesses répondent au domaine 
cinétique, et les petites, au domaine de diffusion (fig. V-10, c). 

Procédé 2. On effectue plusieurs essais pour diverses vitesses 
volumiques molaires d’amenée du gaz et pour des couches de cataly- 
seur de volumes différents, mais en faisant en sorte que le rapport 
V,/V,, reste constant. La composition du gaz à l'entrée étant la 
même à chaque essai, on mesure le degré de transformation. Les 
données d'expérience ainsi obtenues sont portées sur un graphique 
en coordonnées x — V, (fig. V-11). S'il s’avère que le degré de 


Fig. V-11. Variation du degré de transformation avec la vitesse d'amenée dés 
réactifs en fonction du stade de limitation (deuxième procédé) 


transformation reste constant, alors la diffusion n'influe pas sur le 
processus, ce qui signifie que le stade de limitation est le domaine 
cinétique. La courbe de la fig. V-11 dénote une influence de la diffu- 
sion sur le processus dans le domaine des petites vitesses, tandis que 
pour les grandes vitesses le processus passe dans le domaine cinéti- 
que, du fait que la vitesse cesse d'exercer une influence sur lui. 


Influence de la résistance de diffusion. Dans l'étude des réactions 
chimiques hétérogènes (établissement du mécanisme des réactions, 
détermination des régimes optimaux de température pour leur dé- 
roulement, etc.}, il est important de créer en installation de labo- 
ratoire :des conditions telles que la résistance de diffusion soit éli- 
minée ou réduite au minimum, c'est-à-dire que la réaction ait lieu 
dans le domaine cinétique. Ce faisant, il est primordial de savoir 
estimer jusqu'à quel point on a réduit l'influence de la résistance de 
diffusion, et donc de pouvoir évaluer la précision des données expé- 
rimentales servant à déterminer la vitesse de réaction. 

T1 résulte de ce qui a été dit plus haut que le domaine cinétique 
doit correspondre à la partie de la courbe w, = f (V,,) sur laquelle 
w, devient constante et ne dépend pas, ou dépend peu, de l’accrois- 
sement ultérieur de V,,. On peut dans ce dernier cas évaluer la part 
de la résistance de diffusion de la manière suivante. On égale w, 
à la quantité de matière transportée à travers la couche de diffusion, 
soit : 


w, = kF AP (V,33) 
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où w, est la vitesse de réaction, exprimée par le nombre de moles 
du composant À qui ont réagi par unité de temps et par unité de 
masse du catalyseur; k, est le coefficient de transfert de masse en 
phase gazeuse; F,,, la surface par unité de masse du catalyseur ; 
AP», la différence des pressions partielles du composant À dans 
la couche de diffusion, égale à P4 — A,1;, où P, et P,; sont respec- 
tivement les pressions partielles de À dans le gaz et à la surface du 
cataryseur. 

Le coefficient de transfert de masse 4, figure dans l'équation 
généralisée de Chilton et Colburn, modifiée par Yang et Hougen * 
dour être appliquée aux réactions hétérogènes : 


à kgMmP u 2/8 VF CG 

ja= | G | PD Am Le Jus a Î | Re 

En résolvant conjointement les équations ue 3) et (V,34) par 
rapport à AP,/P,, on obtiendra: 


APA REP AT u pe au à #h (V,35) 
PA a PAUFm D 4m D | ' 
Dans les équations précédentes, P est la pression totale; P,, la 
pression partielle du composant À : M,,, le poids moléculaire moyen 
du gaz; et p sont respectivement la viscosité dynamique et la den- 
sité du gaz; Dm est le coefficient de diffusion moyen du composant 
A en phase gazeuse; a est un coefficient de proportionnalité : 
V F, G/u est le nombre Re modifié ; F, est la surface d'une particule 
de catalyseur, G, la vitesse pondérale du gaz. Voici les valeurs de a 
et n: pour Re << 620, a — 2,44 et n — 0,51; pour Re >> 620, a — 
— 4,25 et n — 0,41. 
Introduisant la notation 


(Re) (ni) 
PaAUFm PD 4m j 


nous construirons d'après l'équation (V,35) un graphique en coor- 


données AP,/P, — X avec pour paramètre le nombre Re — VF» Glu; 
on obtient alors pour chaque valeur de Re des droites issues de 
l'origine des coordonnées, d'où elles divergent sous divers angles 
(fig. V-12). 

En se donnant la précision limite avec laquelle il faut déterminer 
la vitesse vraie de la réaction chimique et le rapport AP,/P, qui 
lui est associé dans la couche de diffusion, on trouve la vitesse cor- 
respondante des courants pour une valeur fixée du complexe X. Par 
exemple, si la précision sur la détermination expérimentale de la 
vitesse de réaction doit être meilleure que 10 %, on pourra négliger 
la résistance de diffusion si AP,/P, est inférieur ou égal à 0,1. Si 
la précision doit être au plus de 4 %, on pourra négliger la résistance 
de diffusion si AP,/P, est inférieur ou égal à 0,01, et ainsi de suite. 

La résistance de diffusion devient peu importante lorsque la 
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réaction à la surface va lentement, et aussi lorsque les réactifs ont 
des pressions partielles élevées. 

On peut encore s'inspirer des relations suivantes pour le choix 
de la vitesse pondérale (du nombre Re): 


AP a/PA x Re= VF,G/ 
0,1 5 450 
0,1 10 17 000 
0,01 5 25 000 
0,01 10 80 000 


Ainsi, si l’on admet une précision de 10 % pour X = 5, le nombre 
Re ne doit pas être inférieur à 450; pour une précision de 1 % avec 
X =—5, Re doit être au moins égal à 25 000. 
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Fig. V-13. Valeurs limites de X pour différentes valeurs de Re 


La diffusion devient déterminante lorsque P,; = 0 et AP,/P,— 
— 1, Cet état limite (fig. V-13) est atteint sur un catalyseur « idéal», 
où la réaction à la surface se fait instantanément et où le processus 
n’est conditionné que par les vitesses d’'amenée des réactifs et d'éva- 
cuation des produits de la réaction. Ainsi qu'il résulte de la fig. V-13, 
la diffusion devient alors déterminante et le nombre X ne peut pas 
dépasser les valéurs suivantes de Re: 


X ...... 800 74 23 7,5 
Ro PT 10000 41000 100 10 
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Pour Re — 100, par exemple, X ne peut être supérieur à læ 
valeur 23, qui correspond aux conditions du catalyseur idéal. 


9. Détermination de la cinétique des réactions 
catalytiques hétérogènes 


Lorsque la vitesse globale des processus catalytiques hétérogènes 
dépend des paramètres cinétiques et de diffusion, on exprime le 
mécanisme de la réaction et les équations de la vitesse en fonction 
de la pression des composants du mélange réagissant et l’on décrit 
la vitesse du processus à l’aide des notions d’'adsorption et de désorp- 
tion des réactifs et du produit de réaction sur les centres actifs. 
La vitesse de la réaction sur Le catalyseur a pour expression le produit. 
du paramètre cinétique par la force motrice (ou l'écart à l’équilibre}, 
divisé par le paramètre de résistance : 


(paramètre cinétique) (force motrice) 
(paramètre de résistance)" ) 


où l’exposant nr a généralement pour valeur 1 ou 2 *. 

Pour trouver l'équation de la vitesse de réaction, on fait des 
essais dans un réacteur intégral ou différentiel en conditions isother- 
mes. Dans le cas d'un réacteur inté- 
gral, on mène les expériences et l'on 
traite les données obtenues suivant 
la procédure suivante. 

Les points fournis par l'expé- 
rience à différentes pressions ou dif- 
férentes compositions du mélange ini- 
tial sont d'abord portés sur un gra- 
phique dont les coordonnées sont le 
degré de transformation x et le temps. Pa 
de séjour V,/7.. En conditions ISO- pig, V-14. Répartition des 
thermes, tous les points doivent se points d'expérience sur les cour- 
situer sur des courbes correspondant bes en z — (7,/V,, 
chacune à la pression de l'essai con- 
sidéré ou à la composition du mélange initial. 

La fig. V-14 représente les courbes obtenues pour des essais 
effectués sous les pressions de surcharge P, — 1 at; P, —3 at 
et P;— 6 at, pour une réaction réversible à ‘un seul composant 
initial, AæR+S. 

On peut trouver directement sur le graphique la vitesse de réac- 
tion associée à une valeur donnée quelconque de Ÿ,/V,, : cette vites- 
se est la pente de la tangente à la courbe au point considéré. Pour 


vitesse de réaction — 


* Les diverses hypothèses sur les mécanismes de réaction conduisent à 

des formes différentes pour les équations de la cinétique. L'une des formes les 
lus courantes consiste à prendre aussi une fonction puissance (cf. G. Bores- 
nn à Conférence nationale sur les réacteurs chimiques, t. IV, Novossibirsk, 
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V,/V,, = 0, ladite pente correspond à ce qu’on appelle la vites- 
se initiale wode la réaction, vitesse pour laquelle 
il n’y à pas de produits de réaction (cf. ci-dessous). 


Choix de l'équation de la cinétique ? 


Supposons, comme dans ce qui précède, qu'on ait affaire à une 
réaction réversible À = À + S. Le choix de l'équation de la ciné- 
tique se fait par les moyens suivants, 


Procédé 1. Hypothèse d’une dépendance linéaire entre la vitesse 
de réaction et les constantes cinétiques et les pressions. Dans ce cas, 
on prend pour relation approchée la droite 


f(w,) = a + bP, + Pr + dPu (V,36) 


Supposons qu'on puisse représenter l'équation de la cinétique 
par la formule 


ru k (PA — PrPs/K) 
1+kAPA+kRPR+KSPs 
ou 
ee (Pa —PRPs/K) | 
7 a+bPa+cPr+dPs 


Cette dernière équation se récrit sous la forme 
“AS RPES — a+bPa+cPr+dPs (V,37) 
£ | 


L'égalité (V,37) est manifestement une équation de la cinétique 
où les constantes figurent sous forme linéaire, tandis que le premier 
membre est fonction de la vitesse de réaction. | 

Nous supposerons connue la constante d'équilibre ÆX. Si tel 
n'est pas le cas, on peut la déterminer sur les graphiques en x — 
— V,/V,, obtenus précédemment, puisque le degré de transforma- 
tion tend asymptotiquement vers une valeur constante lorsqu'on 
approche de l’équilibre. La vitesse de réaction w, et les pressions 
partielles correspondantes sont calculées sur les courbes en x — 
— VV. 

Les valeurs des constantes se trouvent par la méthode des moin- 
dres carrés. Si l’une quelconque d'entre elles est négative, il faut 
revoir le mécanisme de la réaction analysée. 

Notons qu'on ne peut appliquer le procédé 1 que dans le cas où 
P,, PR et P4 sont des variables indépendantes. C'est pourquoi la 
construction des courbes en z — V,/V,, doit être poursuivie pour 
des essais où l’on introduit comme mélanges initiaux dans le système 
non seulement le composant À, mais encore les composants R et S 
ou bien les deux mélanges ensemble; sinon, P, et Ps ne seraient 
pas des variables indépendantes. 
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Procédé 2. Discussion de la forme de la courbe f (w,) en fonction 
des valeurs de la pression P, du composant initial. Pour chacun des 
mécanismes possibles, on écrit l'équation de la vitesse sous la forme : 


f(w)=a +b'P, (V,38) 


et l’on construit un graphique en coordonnées f (w,) — P,. Si 
l’on obtient sur ce graphique une droite, l'équation de la vitesse 
correspond au mécanisme adopté. | 

Supposons que l'équation de la vitesse soit de la forme 


k (PA —PRrPs/K) 


UT AH kAPA + ERPR he) 
ou 
LAS a+ bP4 + cPr. (V,40) 


Quand les essais sont faits avec pour mélange initial le seul 
composant À, on a les relations sui- 
vantes : 


P—=Pa+Pr+Ps Ps—Phr, 
Pr+Ps=2Pn  Pr= 4. 


Compte tenu de ces relations, l’é- 
quation (V,40) se met sous la forme 


Pa—(Pr—Ps)/K 
Wr 


où a = a + 1/2cP et b' — b — 1/2. 


On construit un graphique en coordonnées [P, —(Px — Ps)/K|/w,.— 
— P, pour une série de valeurs de la pression totale (fig. V-15). 
Les données d'expérience sont situées sur des droites parallèles. 
Pour trouver les constantes a et b, il faut construire le graphique 
de ces droites en fonction de la pression totale P. Leur pente donne 
la valeur de 1/2c, et leur point d'intersection avec l’axe des ordonnées, 
celle de a.La constante b peut être calculée d'après la pente des droi- 
tes sur la fig. V-15 et la valeur de c. 


— 4! , Fig. V-15. Graphique de déter- 
a +b' Pa mination de la forme de l'équa- 
tion cinétique 


Procédé 3. Choix des constantes des équations cinétiques sur cal- 
culateur. Lorsqu'on utilise comme méthodes préliminaires les 
méthodes précédentes pour trouver les équations cinétiques, il est 
commode de préciser les constantes de ces équations sur calculateur 
(cf. p. 97); on peut préciser par là même l'équation cinétique. 
Il faut aussi noter que les méthodes de calcul de ces constantes sur 
calculateur nécessitent un nombre moins important d'expériences 
de mesure, puisque celles-ci sont à considérer comme des vérifica- 
tion : pour les essais correspondants. 
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Procédé 4. Utilisation des vitesses initiales des réactions. Les 
états initiaux ou d'équilibre (pour les réactions réversibles) du sys- 
tème à analyser se déterminent de façon assez précise. C’est pour- 
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Fig. V-16. Détermination des 
vitesses initiales des réactions 


0 COS 00 O5 020 0% 


quoi il est possible d'employer les 
vitesses initiales des réactions pour une 
estimation préliminaire du mécanis- 
me possible et de la cinétique des- 
dites réactions. En s’orientant d'a- 
près le mode de variation de ces vi- 
tesses avec la pression et d'après la 
nature de la composition du mélange 
de réactifs initial, on précise alors la 
cinétique de la réaction étudiée par 
l’un des procédés ci-dessus. 

Pour déterminer les vitesses ini- 
tiales d’une réaction, on utilise le gra- 
phique en z — V,/V,, en appliquant. 
l’une des quatre méthodes’ suivantes : 

1) on mesure sur ce graphique la 
pente de la tangente à la courbe en 
z = 0 (fig. V-16, a); 

.2) on construit un graphique en 
coordonnées TV Ve) — V/V,, et 
l'on extrapole jusqu’à V, IV. = 0 
(fig. V-16, b); 

3) on mesure plusieurs valeurs de 


« 


la pente de la tangente à Ia courbe 


en æz— V,/V,,; on porte ces valeurs 
sur un graphique en tga — VV 
et l’on extrapole jusqu'à Y,/V,, = 0 
(fig. V-16, c); 

4) on choisit une équation em- 
pirique pour décrire la courbe expé- 
rimentale en coordonnées z — V,/,, 
et l’on dérive cette équation. 

La première méthode fournit di- 
rectement la vitesse de réaction ini- 
tiale, mais présente ce défaut qu'à l’o- 
rigine des coordonnées du graphique 
en æ — V,/V,,, la précision des don- 
nées d'expérience est insuffisante. 

La deuxième méthode a l'avantage 
de ne pas exiger le calcul de la pente; 


toutefois, lorsqu'on s'approche de V,/V,, — 0 sur le graphique en 
TV Vs) — V/V,,. le point qui donne l'extrapolation peut être 
plus bas que le point de l’axe des ordonnées. 

La troisième méthode demande une détermination précise de 
tg &« mais permet d'utiliser celles des valeurs finies de V,/V,, pour 
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lesquelles des valeurs obtenues pour tg & sont justement Îles plus 
précises. 

En ce qui concerne la quatrième méthode, il n'est pas toujours 
possible de trouver la bonne équation. 

Le choix de l’une des quatre méthodes énumérées dépend du 
caractère de la réaction et de l'allure de la courbe en coordonnées 
z — VV. 


Influence de la variation de pression sur la vitesse initiale de la 
réaction. De tous les facteurs qui agissent sur la cinétique des réac- 
tions gazeuses se produisant en phase solide, le facteur le plus im- 
portant est la pression. Nous considérons quatre types de réactions : 


AÆR(I), AæR+S(I), A+BæR (II), 
A+BæR+S(IV) 


Le mécanisme .de ces réactions, qui détermine la vitesse de leur 
évolution, peut prendre l’une des formes suivantes. 

A. Réaction entre les molécules adsorbées des réactifs et des produits 
de réaction, s'accompagnant ou non de la dissociation de l'un quelcon- 
que des composants adsorbés. Le stade déterminant peut alors être: 
a) l’adsorption de À; b) l’adsorption de B ; c) la désorption de R; 
d) la réaction à la surface. | 

B. Réaction entre les atomes adsorbés de À ; B, R et S sont adsorbés 
sous forme de molécules. Après dissociation, À est adsorbé sur l’un 
des centres actifs contigus; le stade déterminant peut alors être: 
e) l’adsorption de À (avec dissociation) ; ] l'adsorption de B; g) la 
désorption de R (ou de S); h) la réaction à la surface. 

C. Le réactif B n'est pas adsorbé. Sont adsorbées les molécules 
de À, R et S; le stade déterminant peut alors être : i) l’adsorption 
dé À ; j) la désorption de R ; k) la réaction à la surface. 

D. Le réactif B n'est pas ‘adsorbé. Sont adsorbés les atomes de À 
et les molécules de R et S. Après dissociation, À est adsorbé sur les 
centres actifs contigus; le stade déterminant peut alors être: 
1} l’adsorption de À ; m) la désorption de R; n) la réaction à la sur- 
face. 

E. Le réactif À n'est pas adsorbé. Sont adsorbées les molécules 
de B, Ret S; le stade déterminant peut alors être: o) les chocs de 
À ; p) la désorption de R (ou de S); q) l’adsorption de B. 

F. Réaction non catalysée. Le stade déterminant est alors: r) la 
réaction gazeuse homogène. 

La fig. V-17 donne les formules de calcul et les graphiques servant 
à déterminer pour les types de réaction ci-dessus les vitesses initiales 
des réactions et le mécanisme de leur déroulement. Sur ces graphi- 
ques, on porte sur l’axe des ordonnées la vitesse de réaction initiale 
w,0 et sur l’axe des abscisses la pression totale P dans le système. 
Conformément à la fig. V-17, on donne dans les tableaux V-7 à 
V-16. les stades déterminants du processus pour les neuf cas princi- 
paux qui peuvent se rencontrer dans la pratique lorsqu'on détermine 
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Mo° 7+5P (1) 


_ __4P 
W9= (1+b VP+cP) (à 


Wy=a = Const 


.Cas 1 Cas 8 
p2 
__æ __&P W=rp (1) 
Mo 7epp+cPg Wo= RE : . Us . 
T0" (f+b WP +cP) 
US Ë ÉTS P Cas 6 P 
api 
Mo {+5 vPrcP+aP) ____ api M = nPè 
Mo {+55 +cPP 7° 


7 ? Cas 8 F Cas 9 ? 


Fig. V-17. Vitesses initiales des réactions gazeuses les plus simples. Influence 
de la pression 


la variation de la vitesse de réaction initiale en fonction de la pres- 
sion totale dans le système, 

Cas 1. Un empoisonnement du catalyseur se produit au cours 
de la réaction. Désorption d'un seul produit de réaction; À = oo 
(tableau V-7). 


Tableau V-7 
Type de réaction 
1 1! III IV 
Mécanisme 
c “€ c c 
€ : 8 8 
] . J 
m m m m 
= — P P 


Pour ÆÀ = 0 (adsorption de S à l'équilibre), les stades détermi- 
nants se trouvent sur le tableau V-8. 


Tableau V-8 


Type de réaction 


III IV 


Mécanisme 


Cas 2. La vitesse de réaction initiale croît linéairement quand 
la pression totale augmente. C’est à cette loi qu'obéissent les réac- 
tions réversibles non catalytiques. Adsorption d'un seul réactif 
(les autres réactifs ne sont pas adsorbés ou bien n'existent pas). 
Réaction non catalysée (tableau V-9). | 


Tableau V-9 
Type de réaction 
1 | II III | JV 
Mécanisme 
a @ — — 
e e — — 
l t Î d 
l l 1 
= 22 g £ 


Cas 3. La vitesse de réaction initiale tend asymptotiquement 
vers une certaine valeur maximale. L'’adsorption de À est le stade 
déterminant (À + Bæ). L'adsorption de B est le stade détermi- 
nant (4 + Bz). Réaction à la surface (4 : R). Réaction à la 
surface (24 ). Désorption d’un seul produit de réaction; À æÆ 
(tableau V-10). 

Cas 4. La vitesse de réaction initiale passe par un maximum 
après un départ en montée presque linéaire, puis décroît asymptoti- 
quement pour les hautes pressions. La réaction à la surface est 
déterminante (4 = R + S). Adsorption de À, contrôlée par sa 
dissociation (À + Br R + $S). Le mécanisme se trouve sur le 
tableau V-11. | 

Cas 5. La vitesse de réaction initiale augmente progressivement 
avec la pression en commençant par varier linéairement, et se rap- 
proche d’une quantité proportionnelle à la racine carrée de la pres- 
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Tableau V-1" 
Type de réaction 


Ù 11 IT 1V 


Mécanisme 
c(K + 0) — a b 
d — 1 b 
g (K 5 00) = = 
h h — = 
j (K + ©) "= = = 
k — — — 
m (K = 00) _ = _ 
n = —_ _ 
Tableau V-11 
Type de réaction 
Ï | TI III | [A 
Mécanisme 


—— 


ae 1 
— _— e 


k ee 


sion. Adsorption de B, contrôlée par la dissociation de 4 (4 + B =). 
Le mécanisme se trouve sur le tableau V-12. 


Tableau V-12 


Type de réaction 


| ti | III | IV 
Mécanisme 


HAINE 


Cas 6. Aux basses pressions, la vitesse croît proportionnellement 
au carré de là pression ; elle se rapproche d’une valeur proportion- 
nelle à la pression. La réaction à la suface est le stade déterminant ; 
B n'est pas adsorbé (4 + B z R). Les chocs sont les stades déter- 
minants; À n'est pas adsorbé (4 + Bz R).La réaction à la sur- 
face est le stade déterminant; À est dissocié; B n'est pas adsorbé 
(4 + Bæ). Le mécanisme se trouve sur le tableau V-13. 

Cas 7. Aux basses pressions, la vitesse croît proportionnellement 
au carré de la pression, puis tend asymptotiquement vers une valeur 
constante. La réaction à la surface est le stade déterminant, il 
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Tableau V-18 
Type de réaction 


L | LE III | IV 


Mécanisme 


n'y a pas de dissociation (4 + BB); même chose (B n'est pas 
adsorbé). Les chocs de À sont les stades déterminants (4 + B = 
Z R + S). La désorption d'un seul produit est le stade détermi- 
nant (A +BZÆR); KZ 0 (tableau V-14). 


Tableau V-14 


Type de réaction 
£ I TITI | IV 


Mécanisme 
_ c(K-Æ co) L 
d d 
= 7 g (K C0) = 
— ü j(K= 00) k 
— — m O0 


ES _ P (4 = co) 


Cas 8. Aux basses pressions, la vitesse croît proportionnelle- 
ment au carré de la pression ; elle passe par un maximum et décroît 
aux hautes pressions. Réaction à la surface, contrôlée par la disso- 
ciation de À (A + B Æ). Le mécanisme se trouve sur le tableau V-15,. 


Tableau V-15 
Type de réaction 
I LL TITI | 1V 
Mécanisme 
FRIREE 


Cas 9. Caractéristique des réactions non catalytiques. La vitesse 
de réaction initiale croît proportionnellement au carré de la pres- 
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sion. La réaction non catalysée est le stade déterminant (4 + B =). 
Le mécanisme se trouve sur le tableau V-16. 


Tableau V-16 
Type de réaction 


II TITI | IV 


Mécanisme 
LE | — à r 


— ee gs 


La fig. V-18 représente six types de variation de la vitesse”de 
réaction initiale en fonction de la composition du mélange de départ, 
représentée; par la fraction en moles, N,, du composant À. Voici 
ces six cas, qui sont typiques des réactions gazeuses bimoléculaires. 


Réaction 
catalytique 


Reaction non 
catalytique 


Cas Ê 


Fig. V-18. Vitesses initiales des réactions gazeuses ss Influence 
de la composition initiale N 


Cas 1. La vitesse d’ adsorption de À est déterminante (le com- 
posant B n'est pas adsorbé). 

. Suivant la classification donnée plus haut (cf. p. 435), le méca- 
nisme est défini comme à et Z. La vitesse de réaction initiale croît 
linéairement avec la fraction en moles du réactif À. L'’extrapolation 
de la droite jusqu'à V4 = 1,0 montre une accélération de la vitesse 
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d’absorption de À en Ll’absence de B. Toutefois, le catalyseur est 
rapidement saturé en À et l’adsorption s'arrête. 

Cas 2. La vitesse d'’adsorption de B est déterminante dans le 
cas où il n'y a pas d'adsorption de À. On prend le mécanisme g. 
Une extrapolation jusqu'à W, — 0 donne la plus grande valeur 
correspondant à la vitesse d’adsorption de B en l'absence de À. 

Cas 3. C'est la vitesse d'adsorption de À qui est déterminante, 
qu'il y ait ou non dissociation de À et évolution de B vers un état 
d’adsorption à l'équilibre. On prend le mécanisme a et e. La vitesse 
initiale de la réaction croît plus vite que pour une loi linéaire. 

Cas 4. C'est la vitesse d’adsorption de B qui est déterminante, 
qu'il y ait ou non dissociation de À et évolution de À vers un état. 
d'adsorption à l'équilibre. On prend le mécanisme b et f. 

Cas 6. La vitesse de réaction initiale ne dépend pas de la compo- 
sition du mélange au départ. La vitesse de désorption de R est 
déterminante pour une réaction du type À + B = R si la constante 
d'équilibre Æ est infinie. On prend le. mécanisme ec, g, j, m et p. 
Si la vitesse de désorption de R est déterminante et si KZ oc, le 
cas vaut aussi pour la réaction À + BR + S, avec le méca- 
nisme c, g, j, m et p. 

Cas 6. La vitesse de la réaction à la surface du catalyseur est 
déterminante. On prend le mécanisme d, k, k, n et o. Si K Æ oo, la 
vitesse de désorption peut être aussi déterminante pour une réaction 
du type À + BR R, avec le mécanisme c, g, j, m et p. Le cas 6. 
s'applique à une réaction non catalytique avec le mécanisme r. 

Si la vitesse de réaction initiale est nulle en l’absence ou en 
présence des composants À ou PB, et si elle passe par un maximum 

| Tableau V-17 


Equation de la vitesse initiale | Type et mécanisme de Ja réaction 


aN À (1—N : 
DRE EN TPE 14 (D) c, p, 7 (K= co) 
aNA(—Na) | 
DO — IT) g, K 
Wrg = aNA Le WA) (ED) h; (IV)}hR 
(+6 VNa—cNaŸ 
_ aNaU—Na) 
Wr9 —= TEE AA (ID n; (IV)r 
aN À ({— NA) | 
Wrp = A+bN a) (III) d; (IV) 4 
AN 4 (1— NA) 
Wro — 1LbN À (II) &, o; (IV) k, o 
Wrpo = AN À (1— NA) (ITT)r; (IV)r 
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pour des valeurs voisines de la composition moyenne des composants, 
on peut employer les équations du tableau V-17. 


Vérification finale de l'équation trouvée 


Voici l’ordre dans lequel on fait la vérification de l'équation 
cinétique trouvée : 
{. On calcule la vitesse w, de la réaction pour une série de valeurs 
du degré de transformation x. 
2. On détermine V,/V,, pour une série de valeurs de x. 
3. On construit un graphique en coordonnées 1/w, — x (fig. V-19). 
4, Sachant que 
Vr dx 
Len À 


on mesure la surface située sous la courbe obtenue pour les valeurs 
successives de x. 


Fig. V-19. Variation de l'inverse de Fig. V-20. Variation de log X en fonc- 
da vitesse de réaction en fonction du tion de 1/7 
degré de transformation zx | 


5. On compare les valeurs trouvées par intégration et par le 
graphique en V,/V,, — z. Pour cela, on porte sur le graphique non 
seulement les données d'expérience utilisées pour obtenir les équa- 
tions, mais encore les données qui n'ont pas été prises au préalable 
en vue du traitement. 

6. Les constantes des équations cinétiques dépendant de la tem- 
pérature, il est indispensable de les calculer pour plusieurs tempé- 
ratures. La relation correspondante est commode à chercher sur un 
graphique en coordonnées log K -- 1/T (fig. V-20). On trouve 
pour chaque constante une équation du type log À = a/T + b. 

7. Il est parfois possible de déterminer les constantes d'adsorp- 
tion à l'équilibre par des méthodes indépendantes . Dans ce cas, 
les valeurs des constantes doivent concorder avec les valeurs obte- 
nues par ces méthodes indépendantes. 
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Quelques indications de méthodes. L'étude de la cinétique dans 
les réacteurs isothermes différentiel et intégral se distingue par sa 
relative simplicité. Toutefois, les méthodes précédentes ne donnent 
pas des résultats précis dans certains cas: chaleurs élevées de réac- 
tion. ou d'énergie d'activation, gradients radiaux importants, etc. 
On peut alors appliquer l’une des méthodes suivantes : 

_ 1. Méthode de circulation en régime stationnaire. Dans cette 
méthode, une pompe installée en recyclage renvoie dans une couche 
isotherme le courant issu de cette couche en y ajoutant des réactifs 
frais en quantité correspondant à la quantité de produits qui.a été 
évacuée du système après la transformation *: ?. 

2. Méthode de circulation en régime instationnaire. Dans cette 
méthode, on mesure la variation de la concentration avec le temps 
pour une circulation continue du courant à travers une couche iso- 
therme. 

3. Méthode du générateur de turbulences. Dans cette méthode, 
on crée de grandes vitesses de passage du gaz au-dessus de la surface 
du. catalyseur à l’aide d'un piston qui pousse le gaz en avant et 
en arrière à travers une couche isotherme de petites dimensions; 
ce faisant, on ajoute de faibles quantités de réactifs frais et de pro- 
duits de réaction sélectionnés 1. 

4. Méthode du réacteur adiabatique. Cette méthode se fonde sur 
la mesure en régime permanent du profil longitudinal de tempéra- 
ture ou de composition dans un réacteur vertical à plusieurs sections 
munies de couches stationnaires. Les vitesses des réactions sont 
<alculées d’après les profils ainsi mesurés par dérivation graphique !. 

Nous nous intéresserons au principe d'emploi des méthodes de 
circulation, qui sont les méthodes les plus largement utilisées. 


Méthodes de circulation. Le schéma de principe d'un appareil à 
circulation est représenté fig. V-21. On crée dans le système les 


Catalyseur 
Re 
| vacuation du 
| produit hors 
Alimentation || … du _système 
—— ——— = — OS 
Va Tao en, me Tags 


Fig. V-21. Schéma de principe d'un appareil à circulation 


conditions caractéristiques d’un état permanent. Avec ces conditions, 
la vitesse de la réaction est à chaque instant constante en tous les 
points de la couche du catalyseur, ce qui veut dire que cette couche 
travaille suivant le principe du réacteur de mélange idéal. En l’ab- 
sence de recyclage (t41; = x4,), on aura: 


ZAf—T 
— (Wra)moy = T7 , (V,41) 
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OÙ (—W,ä)moy est mesuré pour un degré de transformation moyen 
des courants qui rentrent dans la couche du catalyseur et en sortent. 

Ainsi, 

Tati LA, moy << LAf: (V,42) 

Comme la différence xaf — xs: peut être grande, le choix du 
degré de transformation destiné à déterminer la vitesse moyenne 
peut s'accompagner d’une erreur importante. | 

Supposons maintenant qu'une partie du produit soit renvoyée 
en recyclage. Quand la vitesse du courant retournant en recyclage 
augmente, les réactifs frais se mélangent avec une quantité accrue 
de produit, d'où un rapprochement des valeurs de æz4: et æas. Ceci, 
d'après la relation (V,42), conduit à une erreur dans l'hypothèse 
où la vitesse est constante. 

En d’autres termes, nous obtiendrons pour un recyclage intense: 

TAÿ—ZTA) 


(— Dar)f = ETS , (V,43) 


OÙ (—wWa;,); est mesuré d’après les conditions à la sortie du courant 
et provient de la variation du volume choisi pour le catalyseur, 
V, ou V.. | 

La méthode de circulation présente les avantages suivants: 

1. La vitesse de réaction obtenue à chaque essai est mesurée 
directement. 

2. De grandes variations de la concentration du réactif à travers 
tout le système minimisent l'influence des erreurs dans l’analyse 
des courants de l'alimentation et du produit, ce qui permet une 
mesure précise de la vitesse. 

3. L'influence de l'effet caloriftque est minimisée et un contrôle 
exact des températures est possible. 

\ 
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CHAPITRE VI 


ETUDE DE LA MACROCINÉTIQUE D'UN PROCESSUS 
(OBTENTION DE L'INFORMATION SUR 
LE PROCESSUS EN BANC D'ESSAI) 


1. Notions générales 


Les recherches en banc d'essai (installation d'essai agrandie) 
constituent une étape indispensable dans l'étude d'un processus ; 
elles précèdent l'élaboration des recommandations concernant la 
<réation des installations d'échelle industriélle. 

L'information sur la microcinétique du processus est transmise 
intégralement de l'installation de laboratoire à l'installation d'essai 
agrandie, où l’on observe lamacrocinétique du pro- 
cessus; par là, il faut entendre l'étude des interactions entre les 
grands conglomérats de molécules (macroparticules de courant) 
et de l'influence qu "exercent sur le processus les macrocourants de 
matière et d'énergie et le temps de séjour vrai des particules de 
courant dans l'appareil réel. Le chercheur travaille généralement 
«en circuit» avec un calculateur qui permet d'établir rapidement 
l'adéquation du modèle. 

Dans l'étude de la macrocinétique d'un processus, le problème 
fondamental consiste à trouver et à préciser les coefficients de son 
modèle mathématique et à vérifier s'ils sont bien choisis. 

Pour cela, on fait sur l'installation d’essai les recherches suivan- 
tes, dont les principes ont été vus auparavant: 

4. Pour établir la structure du modèle hydrodynamique du systè- 
me étudié, on y exerce une perturbation en échelon, en impulsion 
ou en fréquence (méthode de l'indicateur) et l'on met en évidence 
la présence d’un mélange idéal ou d’un déplacement idéal ; on adopte 
un modèle à diffusion, en cellules ou combiné. 

2. On étudie l'influence des paramètres thermiques ‘en précisant 
les conditions de l'échange de chaleur et la surface où il a lieu; on 
analyse la stabilité thermique. 

3. On précise l'influence des paramètres de diffusion et l’on 
organise le processus en créant les conditions hydrodynamiques qui 
lui sont nécessaires suivant qu'il évolue dans le domaine cinétique 
ou de diffusion; ensuite, compte tenu du modèle choisi pour le 
processus, on détermine le coefficient d "efficacité du réacteur (cf. 
p. 323). 

4. On étudie les propriétés dynamiques du système suivant dif- 
férents canaux de perturbation (variation des paramètres dans le 
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temps) et l’on élabore des recommandations concernant la commande 
de ce système. 

5. On compose un modèle mathématique complet que l’on affine 
sur le système, en circuit avec un calculateur électronique. 

6. On effectue l'optimisation du modèle mathématique; le 
régime optimal est reproduit et précisé. 

Avant de monter une large gamme d'expériences pour étudier- 
tel ou tel système, il faut au préalable se former une idée, fût-elle 
approximative, du modèle mathématique de ce système. 

On doit premièrement mettre en évidence les paramètres qu'il 
convient de faire varier dans le modèle et ceux qu'il convient de 
fixer; mathématiquement, ceci signifie qu'il faut reconnaître les: 
variables dépendantes et les variables indépendantes. Il y a lieu 
aussi. de définir le critère d' optimisation. 

Deuxièmement, il faut avoir une idée au moins grossière de 
l’ordre des grandeurs à mesurer. 

Troisièmement, on doit sérier les diverses variables suivant 
leur degré d'influence. 

Quatrièmement, il est nécessaire de déterminer à quelles trans-- 
formations les variables doivent être soumises. On fait ici, à titre 
indicatif, une estimation sur le type de la relation y — f(x, Zoe, ..., ær), 
linéaire ou non linéaire; on effectue un essai sur papier loga- 
rithmique (mise en évidence d’une relation en fonction puissance), 
etc. 

Toute observation peut être considérée comme composée de deux 
parties : la valeur attendue de l'observation et l'écart à cette valeur, 
celui-ci étant de nature probabiliste. - 

Les écarts à la valeur attendue des observations constituent une 
erreur aléatoire. Ce genre d'erreurs est d’un traitement commode: 
connaissant leurs valeurs, on peut établir pour elles des limites de: 
confiance ou bien les réduire en augmentant l'étendue de l’'échan- 
tillon. 

Les écarts systématiques à la valeur attendue constituent une 
erreur systématique. Ce genre d'erreurs peut provenir d’un étalon- 
nage inexact, de la subjectivité de l'observateur lors du relevé 
des mesures, de la gamme de mesures choisie, etc. Les erreurs systé- 
matiques sont difficiles à mettre en évidence, du fait qu'on ne sait 
rien sur leur présence ; quoi quil en soit, on doit se comporter avec 
« suspicion», en ce sens, à l'égard de tous les étalonnages. 

IL existe plusieurs méthodes pour éliminer ou réduire les erreurs 
systématiques : 

4. La vérification de la représentativité de l'échantillon. On peut. 
ici mettre à profit les méthodes d'estimation statistique décrites 
auparavant (cî. chapitre II), qui consistent à choisir les facteurs 
les plus significatifs en formant la relation entre le numéro des 
facteurs et leur degré d'influence sur le processus. 

2. La suppression des erreurs d'appréciation de l'observateur. 
Le chercheur averti organise ses essais de telle façon que ses propres 


446 


préventions ne puissent influer sur le résultat. Seul l’expérimen- 
tateur novice affirme que son objectivité est une garantie suffisante. 

3. La substitution de mesures relatives aux mesures absolues 
partout où c’est possible. On peut ramener cette condition à celle 
d’un étalonnage exact des instruments de mesure. 

4. La modification et l'extension du domaine de recherches. 

5. L'élimination de l'influence des variables inconnues grâce 
à des expériences « de contrôle». 

Un certain nombre de processus technologiques périodiques 
sont caractérisés par une variation continue et monotone des paramè- 
tres dans le temps, variation limitée supérieurement ou inférieure- 
ment à une valeur déterminée. C'est le cas, par exemple, dans les 
processus de séchage, avec la baisse d'humidité ou la hausse de la 
teneur en substance sèche dans la matière à sécher ; dans les proces- 
sus de concassage, avec la croissance du pourcentage en poids des 
particules en fonction de la dispersité voulue, etc. 

Cette même limitation existe aussi dans les processus stationnai- 
res en régime transitoire, par exemple dans les processus d’absorp- 
tion et de rectification, lors d'une variation des charges en gaz 
(vapeur) et en liquide; dans les processus d'échange thermique, lors 
d'une variation de température de l'agent de chauffage ou de refroi- 
dissement, etc. È 

Ces processus sont souvent décrits par des équations différentiel- 
les linéaires de différents ordres. Toutefois, dans de nombreux cas, 
on peut les approcher à des fins pratiques par des équations du 
premier ordre, ce qui correspond aux processus instationnaires 
(transitoires) décrits par des équations du type 


Y'()=Ym(l—e "TT, (VI,1)} 


où Ÿm est la valeur maximale de Y sur la courbe transitoire (coeffi- 
cient 4’ amplification) ; T, la constante de temps; tv, la valeur cou-- 
rante du temps. 

Les valeurs de la caractéristique statique (Ÿ,.) et. de la constante 
de temps (7) des courbes transitoires expérimentales sont définies 
habituellement de la façon suivante: Ÿ,,, comme la valeur maximale 
de Ÿ sur la courbe transitoire, et T, comme la projection sur l'axe 
des abscisses du segment de tangente compris entre le point de 
tangence et la droite Y = Y,. Dans cette définition de Y,, et T, 
la courbe transitoire doit être ; relevée durant un intervalle de temps 
au moins égal à 37. 

On donne ici une méthode ! de détermination de Y,, et T qui 
permet de n'’utiliser que la partie initiale de la courbe (dans l'inter- 
valle de temps 0,5 à 1,5 7). Dans cette méthode, la partie initiale 
ne donne pas Ÿ, et T eux-mêmes, mais des grandeurs qui leur sont 
proportionnelles (avec des coefficients de proportionnalité connus), 
Ymn et T étant ensuite calculés à partir de ces grandeurs. Voici en 
quoi consiste la méthode. On trace la tangente à la courbe transi- 
toire à l'origine des coordonnées. D'un point arbitraire de l’axe 
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des abscisses, on mène la perpendiculaire à cet axe jusqu’à son 
intersection avec la tangente (fig. VI-1). Le côté AB du triangle 
rectangle OAB obtenu est divisé en deux, trois ou quatre parties 
égales. On trace la droite passant par le point le plus haut de la 
division, €, et par l'origine des coordonnées O; cette droite coupe 
la courbe transitoire en un point D. Les coordonnées +, et Ÿ, de ce 
point sont respectivement proportionnelles à T et Y,, On peut 

trouver les coefficients de pro- 
7 portionnalité t,/T et Ÿ,/Y,, en 
résolvant conjointement l'équa- 
tion (VI,1) et celle de la sécan- 
te, 


[((AC/AB)/(OA/AB)K — 
(AC/AB) VIT. 


Donnons-nous, pour la com- 
modité de la construction gra- 
phique, des valeurs de AC/AB 
égales respectivement à 3/4, 2/3 
et 1/2; nous obtiendrons alors: 
YnlY mn = 0,46; 0,59 et 0,8; 


Tn/T = 0,616; 0,89 et 1,61. 
Fig. VI-1. Exemple de détermination _ de 
deshhique der, et Ÿ, sur une courbe IL est clair que cette métho- 
transitoire RS (AC/AB — de est encore valable dans le cas 
rt 


où.la tangente est menée non 

pas à l’origine des coordonnées, 

mas en un point quelconque de 
la courbe transitoire, à condition de l'appliquer à la partie de courbe 
située à droite du point de tangence, avec pour ordonnées Y — Y, 
et pour abscisses t — 1, (Ÿ, et +, sont respectivement l’'ordon- 
née et l’abscisse du point de tangence). Ainsi, la précision 
avec laquelle la tangente tracée à l'origine des coordonnées four- 
nit les valeurs de Ÿ,, et T peut toujours être améliorée en menant 
les tangentes à d'autres points de la courbe transitoire. 

Le recours à cette méthode peut présenter de grands avantages 
lorsque le problème est de relever une famille de courbes transitoires 
correspondant aux différentes valeurs d’un même paramètre (le 
problème ainsi posé est typique de nombreuses recherches technolo- 
giques). Dans de tels cas, il suffit de relever en entier (dans l’inter- 
valle 37) une courbe seulement pour s'assurer qu'il est possible 
d'approcher la famille de courbes transitoires par l’équation (VI,1). 
Quant aux valeurs des caractéristiques statiques et des constantes 
de temps des autres courbes, on peut les déterminer d'après leurs 
parties initiales. Pour des processus de transition de longue durée, 
une telle façon de procéder peut permettre une économie considé- 
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Fig. VI-2. Famille de courbes transitoires expérimentales : 


L = 2120 kg-m—-h-1; Gen kg-m—2-h7!, 1 — 1720; 2 —.2280; 5 — 3970: 4 — 2080 ; 
; b — G = 2280 0 kg: m1: ar Lenk -m?: h-—1° 1 — 2600 : 8 — 2120 : 3 — 1650; 
; 5, — 0 np reel humide) ; 6 —0 remplissage sec) ; c — G = 1720 kg: -m*. h-1: 
hi: 1 *— 4960; 2 — 1 1650: 3 — 1180: 4 — 650: 5 — 
“omplsage. hurnide) 7 —0 ? (remplissage sec)! d — G = 3970 kg-m<- h-!: 
L en kg-m-?-h-t;: — 768; 3 — 1300 


rable sur le temps dépensé à déterminer expérimentalement les cour- 
bes transitoires. 

IL est indispensable de disposer de telles caractéristiques pour 
commander les processus technologiques, comme par exemple les 
processus en colonne d'absorption, dont les propriétés statiques et 
dynamiques varient dans un large domaine en fonction de l’état 
hydrodynamique de l'appareil. 


A titre d'exemple, nous examinerons comment déterminer les caractéristi- 

ues statiques (Y.,) et les constantes de temps (T7) pour la famille de courbes tran- 

sitoires obtenue opque la concentration du gaz absorbé à l’entrée d’une colonne 

d'absorption à remplissage varie en forme de saut avec les charges de la colonne 
en gaz et en liquide. 

Les essais ont été menés sur un système ammoniac — air — eau, dans une 
colonne de diamètre 1450 mm remplie sur une hauteur de 1 m par des anneaux de 
Raschig de dimensions 10 X 10. Les intervalles de variation des charges de la 
colonne en gaz e et en liquide (Z) allaient respectivement de 1720 à 3970 et 
de 413 à 2600 kg/(m?-h). La concentration de l'ammoniac variait de 2,5 % à 
partir de valeurs initiales allant de 3 à 5 %. | 


ps nt 
LE 


| 
{ 2 Ti 
Fig. VI-3. Courbe transitoire généralisée 


On a obtenu quatre familles de courbes transitoires: trois pour une charge 
constante de la colonne en gaz et une pour une charge constante en liquide 
(fig. VI-2,a à d). 

La méthode décrite plus haut a permis de trouver pour chacune des courbes 
transitoires les points d'ordonnée Y,,; — 0,8 Y: et les abscisses +,, qui leur 
correspondent (avec 4 S i & n, où n est le nombre de courbes de a famille). 
Afin de montrer que l'équation (VI,1) est effectivement une bonne approxima- 
tion pour toutes-les courbes, on a réuni celles-ci en une courbe’ généralisée unique 
en choisissant sur chacune des courbes cinq points équidistants dont les coordon- 
nées ont été divisées par les valeurs de Y,,, et v,, trouvées auparavant. Le calcul 
du passage aux nouvelles coordonnées est indiqué dans le tableau VI-1, et la 
coùrbe généralisée est représentée fig. VI-3 (dans le changement de coordonnées, 
on a utilisé pour la valeur courante du temps la différence entre le temps réel 
et le temps Pt retard.). 

Comme on le voit sur la fig. VI-3, la dispersion des points sur la courbe tran- 
sitoire généralisée est faible: ceci suggère que l'équation (VI,1) est une bonne 
approximation pour toutes les courbes, en dépit du fait que celles-ci, dans leur 
majorité, répondent à des équations du second ordre. ; 

D'après ce qui a été dit, la courbe transitoire généralisée est décrite par une 
équation du type Y;/Yh; = 4 (1 —e BCTnE) où À et B sont des constantes à 
déterminer, et Th; Et Y,:, des fonctions inconnues des charges de la colonne en 
gaz et en liquide. 
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Le traitement des données expérimentales a montré que la variation de +; 
en fonction de G et L peut être représentée approximativement (avec une erreur 
relative d'environ 20 à 25 %) par l'équation empirique 


Tri=2,3 [L/(G)?}+ 2,12, (VI,2) 
et celle de Ÿ,,; en fonction de G et L par l'équation 


Yni=C—10"P(GILIEE, (VL,3) 


Ici, G' — G/1000, L' — ZL/1000. Les valeurs des coelficients variables C, 
D et F dépendent de G et peuvent être représentées par les équations empiriques 
suivantes: | | | 


C = 0,125 G° +- 0,475, (VI,4) 
D = 1,6 — 0,583 (G — 2,7)°,0, (VI,5) 
F = 1,1 — 0,952 (G° — 2,5)10"6, (VI,6) 


Les valeurs des constantes À et B se sont avérées égales à 1,29 et 0,689. 
c-1006/)+r 


Tai 


Fig. VI-4. Concordance entre les valeurs expérimentales de v,, et Y,;, et les équa- 
tions (VI,2) et (VI,3), compte tenu des équations (VL,4) à (VI,6) 


La fig. VI-4 montre la concordance entre les données expérimentales et les 
équations (VI,2) et (VI,3), compte tenu des équations (VI,4) à (VI,6). Il résulte 
de cette figure que l'équation (VI,3) donne une dispersion maximale à l'origine 
des coordonnées, ce qui est lié à l'existence sur les courbes transitoires de points 
d'inflexion, non considérés lors du traitement des données d'expérience. Les 
valeurs des t,, (et donc celles des constantes de temps) ont montré en général 
une faible corrélation avec l'argument dans tout son intervalle de variation. 

Ainsi, les courbes transitoires sont toutes décrites par l'équation 


Vi=1,29Y,, (4— 140 7 SEC TN) 7 (WTD 


Où Ym = 2,9Yhs et Ty = Th3/(2,3 -0,689). 

Comme exemple numérique, nous calculerons pour la courbe 2 de la 
fig. VI-2, a la concentration de l’ammoniac à la sortie de la colonne 3 mn après 
sa variation à l'entrée. Les données initiales sont: G’ — 2,28; L' — 2,12 

On tire des équations (VI,2) à (VI,5) la valeur de Y,» 

C = 0,125:2,28 + 0,475 — 0,760, 
D = 1,6 — 0,583 (2,28 — 2,7)%® = 1,575, 


)= Y mi (1 } (VI,7) 
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Tableau VI-1 


Calcul du passage des coordonnées des courbes transitoires 
aux nouvelles unités de mesure 


YilY ni tri 


Fig. VI-2,a 
Courbe 1:1n1—3,9; Yh1—=0,195 


0,065 1 0,334 0,256 
0,135 2 0,692 0,512 
0,180 3 0,922 0,768 
0,190 À 0,975 1,026 
0,210 Ô 1,080 1,280 


Courbe 2: tn2—2,68; Yn2 —0,515 


0,260 { 0,505 0,373 
0,450 2 0,875 0,746 
0,560 à 1,090 1,120 
0,590 4 1,147 1,490 
0,605 si 1,175 1,870 


Courbe 3 : Th3= 2,70; Y h3—0,770 


0,385 1 0,500 | 0,370 
0,650 2 0,845 | 0,740 
0,800 3 1,040 | 1,110 
0,875 4 1,135 | 41,480 
0,900 5 4,170 1,850 


Coubre 4 :Ttna=3,00 ; Yha—0,310 


0,130 1 0,420 | 0,383 
0,230 | 2 0,742 | 0,667 
0,300 3 0,968 | 1,000 
0,350 4 1,130 | 41,330 
0,385 5 1,240 | 1,670 


Courbe 5: tas — 2,62; Y h5 —0,640 


0,310 | 0,485 0,382 
0,550 2 0,860 0,764 
0,690 3 1,080 | 1,140 
0,770 CA 4,200 1,530 
0,805 5 1,260 1,910 
Fig. VI-2,c 
Courbe 1 :Tn1—2,9 ; Y n1 —0,150 
0,060 1 0,400 0,345 
0,120 2. 0,800 0,690. 
0,150 3 1,000 1,035 
0,170 4 4,130 1,380 
0,185 ÿ) 1,230 4,720 


Fig. VI-2,b 

Courbe JZ:1»1—4,1; Yh1—0,410 
0,150 1 0,366 0,244 
0,275 2 0,671 0,488 
0,365 3 0,891 0,894 
0,410 4 1,000 1,000 
0,450 5 41,100 1,220 
0,480. 6 1,170 1,460 
Courbe 2 : Ty = 2,50 ; Y'n2 — 0,500 
0,240 1 0,480 0,400 
0,435 2 0,870 0,800 
0,540 3 4,080 1,200 
0,585 4 1,170 1,600 
0,590 5. 1,180 2,000 
Courbe 3 : Tn3 = 3,00 ; Yn3 = 0,750 
0,280 À 0,374 0,286 
0,515 2 0,697 0,572 
0,695 3 0,926 0,858 
0,810 4 1,080 1,140 
0,865 5 1,150 1,430 
0,900 6 1,200 1,720 
Courbe 4 : tna = 2,96 ; Y 14 — 0,800 
0,375 À 0,469 0,338 
0,625 p 0,782 0,675 
0,815 3 4,020 | ‘1,010 
0,925 LA 1,160 1,350 
0,965 5 1,210 1,690 

Fig. VI-2,d 


Courbe 1: tn4—=2,17; Y ne 0,915 


0,295 0,5 0,322 | 0,230 
0,545 1,0 0,491 0,460 
0,720 1,9 0,788 0,690 
0,980 2,9 1,070 1,150 
1,110 3,9 1,210 1,610 
1,140 4,5 1,250 


2,070 


FE = 1,1 — 0,952 (2,28 — 2,510 = 41,087. 


De là 
© Yns==0,760 —10-1,575.1,025+1,087 — 0,484. 


Comme Ym2 = 1,29, on a Yne = 1,29 -0,464 = 0, 598. En fait, Ym2 — 0,63; 


3,055 
Tne = 2,3 (2; 12/2,28?) + 2,42 = 38,055; To — (2,3-0,680) — 1,93 mn. Par suite, 


Ya = 0,598 (1 — e8/1,88) — 0,472. On trouve sur le graphique Y2 = 0,49. 


2. Analyse dimensionnelle des réacteurs chimiques 


L'analyse dimensionnelle consiste pour l'essentiel à chercher 
sous quelles conditions les données d'expérience obtenues pour un 
système donné sont directement transférables d'une échelle d'appa- 
reil à une autre, ou encore de l'installation qui sert de modèle à 
un appareil de dimensions industrielles, 

Critères de similitude. Pour certains processus physiques en 
phase unique, on peut réaliser l’analyse dimensionnelle en appli- 
quant les principes de la simulation physique. On utilise alors des 
critères de similitude géométrique et physique obtenus soit en par- 
tant des équations différentielles qui décrivent le processus considéré, 
soit en analysant les dimensions des grandeurs qui déterminent la 
marche de ce processus. Toutefois, comme on l’a déjà noté (cf. p. 12), 
le recours aux principes de simulation physique ne donne pas les 
résultats escomptés pour les processus complexes, et en particulier 
pour les processus chimiques. Malgré cela, des tentatives ont été 
faites pour introduire des critères de similitude dans les processus 
chimiques en ramenant à des complexes adimensionnés les équa- 
tions différentielles fondamentales de la loi de conservation de Îa 
matière et de l'énergie, les transformations chimiques étant alors 
prises en compte. Ces tentatives ont permis une formalisation desdi- 
tes équations et ont abouti à quatre critères ? nommés critères de 
Damkeler (Dar, Darr, Daxrr et Darv) et, pour les réactions réver- 
sibles, aux critères de contact (Ko) et d'équilibre (Pa); ces critères sont 
explicités dans le tableau VI-2. 

La seule expression des critères de similitude chimique montre 
déjà qu'ils ne peuvent être vérifiés simultanément, puisque la 
dimension linéaire / qui les définit y figure non pas au premier, 
mais au second degré. En outre, ces critères sont incompatibles avec 
les critères définissant la similitude physique (nombres de Reynolds, 
par exemple), qui dépendent d'une autre façon de la vitesse linéaire 
du courant. 

Il est par exemple impossible de garder simultanément les mêmes 
valeurs pour Re et pour Dar dans le modèle et dans le prototype, 
car la vitesse linéaire, qui figure dans ces deux nombres, n'y dépend 
pas de la même façon de la dimension linéaire, présente elle aussi 
dans les deux critères. D'après la condition d'’invariabilité du 
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Tableau VI-2 
Schéma d'obtention des critères de similitude chimique 


Equation de conservation de la masse 


Vitesse de variation 
Vitesse de variation | Vitesse de variation | Vitesse de variation 
avec le temps due à la convection | due à la diffusion due à la réaction 


chimique 
dc 3 
De —(w grad) c +D (Diverad) c Lw, 
c wc Dec 
F Fa a * 
l 
ie 
Dar D 
Se —> —> 
_ w,l2 
PAT cD 
<— > —? 


Equation de conservation de l'énergie 


Vitesse de variation 
Vitesse de variation | Vitesse de variation d 
ue à la conducti- 
avec le temps due à la convection bilité thermique 


Vitesse de variation 
due à la réaction 
chimique 


dt Ke . gr 
Te — (w grad) 4 + a (Divgrad) l F0 
+ ut at _ % 
T l [2 | Cpp8 
_ qui 
Darrr DEA 
— > — 
Da gwrl? 
IV Ta 
<— —> — 


Equation de la cinétique de la réaction 


Vitesse de réaction 


Vitesse de la réaction Vitesse de la réaction 
résultante direc inversé 
de kasc ec ko cl. cf 
c 2 
TT hair EinvCR 
ve Za—1 
Ko—kgire 4" T kinv:c2P 
= ee Faure 
| . ta. La flèche à extrémité simple (double) désigne In dénominateur (le numé- 
ra teur). à 
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critère Re, la vitesse linéaire doit être inversement proportionnelle 
à la dimension linéaire, alors que la condition d'invariabilité du 
critère Dar entraîne que cette vitesse doit varier proportionnelle- 
ment à la dimension linéaire. Ainsi, il est pratiquement impossible 
de simuler directement les processus chimiques en employant une 
équation aux critères générale; seule une simulation approchée 
suivant les équations aux dimensions est réalisable, 


Influence des différents facteurs sur l'analyse dimensionnelle, 
IL est très fréquent, dans l'industrie, que deux systèmes de réacteurs 
analogues, tels que réacteur d'essai et réacteur industriel, aient un 
fonctionnement tout à fait différent, et même que deux réacteurs 
industriels identiques ne donnent pas les mêmes caractéristiques 
de fonctionnement. Cette différence provient d'’inégalités dans la 
nature des courants à l'intérieur du réacteur, dans la cinétique du 
processus, dans l'efficacité du catalyseur, etc. Il n'est guère facile 
de distinguer la cinétique pure des effets physiques. On doit donc 
appliquer avant tout la méthode décrite précédemment (cf. p. 323) 
pour déterminer l'efficacité d’un réacteur donné ou d’un système 
de réacteurs (en série, en parallèle, etc.). 

Il faut toujours garder présent à l'esprit les faits suivants, qui 
sont très importants. Dans des réacteurs différents, les portions de 
mélange en réaction, comme on l’a vu plus haut, restent des laps 
de temps différents; autrement dit, il s'établit statistiquement un 
temps de séjour différent pour les particules de liquide dans l’appa- 
reil, ce temps ne pouvant être évalué quantitativement que par la 
courbe de réponse du système. Par suite, pour obtenir la même sortie 
de produit désiré dans le modèle et dans le prototype, il faut conser- 
ver des distributions du temps de séjour égales ou des courbes de 
réponse du système identiques. 

Pour diminuer l'effet du mélange longitudinal et égaliser le 
profil des vitesses, il est rationnel d'augmenter autant que possible 
la vitesse du courant ou d'introduire des remplissages. Pour sup- 
primer la circulation et la formation d'entonnoirs lors du mélange 
des liquides, il est bon d'installer des cloisons de renvoi, qui per- 
mettent aussi d'obtenir un modèle conforme à son projet du point 
de vue hydrodynamique. 

Lorsqu'on réalise dans des appareils géométriquement semblables 
des réactions qui s’accompagnent d'un fort dégagement ou d’une 
forte absorption de chaleur, une complication surgit: quand les 
dimensions du réacteur augmentent (la similitude géométrique 
étant conservée), le rapport de la surface d'échange thermique au 
volume de ce réacteur décroît, et de plus, les conditions d'arrivée 
et d'évacuation de la chaleur deviennent plus mauvaises. 

De ce fait, si l’on veut obtenir dans le modèle et dans le proto- 
type les mêmes conditions d'échange de chaleur dans des processus 
exothermiques, il faut garder constants les coefficients de stabilité 
thermique (cf. ci-dessous), ce qui peut conduire à modifier la nature 
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de la surface d'échange de chaleur (mise en place d'échangeurs 
thermiques extérieurs). 

Quand la réaction dégage de grandes quantités de chaleur, l’appa- 
reil doit être divisé en réacteurs élémentaires de petit diamètre 
afin d'augmenter le rapport de sa surface externe d'échange thermi- 
que à son volume et d'y écarter l'éventualité d’une élévation de la 
température hors des limites permises. Dans de tels cas, on ‘utilise 
habituellement comme réacteur un système de tuyaux de petit 
diamètre. Ce diamètre est choisi de façon à obtenir entre le noyau du 
courant à l’intérieur du tuyau et la paroi une différence admissible 
de température qui corresponde à la sortie de produit maximale. 

Dans ie cas d’une réaction fortement exothermique, et quand le 
grand réacteur se compose de plusieurs éléments identiques, on 
utilise généralement comme modèle pour passer d'une échelle à 
l’autre un élément du réacteur, ceci pour éviter les complications 
consécutives à la formation du profil de températures dans ce réat- 
teur (par exemple, si le réacteur est un système de tuyaux remplis 
de catalyseur, on prend pour élément l’un des tuyaux). 


Coefficients de stabilité du processus. L'analyse dimensionnelle 
des processus exothermiques peut se faire en introduisant la notion 
de coefficient de stabilité thermique. On entend par là *{ Le rapport $ 
de la pente (tg &,) de la tangente à la courbe de consommation de 
chaleur (due à l'agent réfrigérant et à la variation d’enthalpie} 
à la pente (tg. &,) de la tangente à la courbe d'arrivée de chaleur 
(par suite de la réaction) au point d'intersection de ces deux courbes 
en coordonnées T — Q (température — chaleur) : 

t Œa 
=: (VL,8) 

Le processus est stable si Bf = 1, instable si f < 1. On évalue 
la stabilité en supposant linéarisées les variations de l’arrivée Qx»r 
et de la consommation Qcons de la chaleur en fonction de T' au voisi- 
nage de l’état d'équilibre Ts. 

Voici la justification mathématique du coefficient de stabilite. 
Ecrivons les équations linéairisées des courbes de variation des. 
courants d'arrivée et de consommation de chaleur avec la tempéra- 
ture T': | 


Qarr — Qs + te & (T — Ts), (VL,9} 
Qcons — Qs + tg &o (T — Ts), (VI,10) 


où O3 est la valeur des courants thermiques Qu:r = Qcons au point. 
d'intersection des courbes. 

La différence des courants d'arrivée et de consommation de: 
chaleur est à chaque moment proportionnelle à la vitesse de varia- 


tion de la température dans le réacteur : 
ar 


Qarr — Qcons — À ; (VI,11} 
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où À est la capacité calorifique totale de la masse réagissante dans 
le volume d'exploitation de l'appareil. 
En portant (VI,9) et (VI,10) dans l’équation (VI,11), nous ob- 
tiendrons : 
ar __tgai—tg (6 2) 
de 04 


T—Ts 
‘soit après intégration : 
T'—Ts5— Ce Eu EU (VI,12} 


où la constante C est calculée dans chaque cas concret à partir des 
conditions initiales. | 

L'équation (VI,12) montre que la différence entre la température 
à l'équilibre et la température réelle diminuera si 


EU EU 0, (VI,13)} 


et ce d'autant plus vite que l'expression du premier membre de 
(VI,13) est grande en valeur absolue. 
Introduisons la notation 


p' “8% "Eu . (VI,14) 


Dans l'équation (VI,13), le coefficient f” caractérise alors la 
stabilité du processus, celle-ci étant d'autant plus grande que $ 
est plus élevé; si 6” = 0, le processus se trouve à la limite de la 
stabilité ; si $’ << 0, le processus est instable, et il l’est d'autant 
plus que.f” est grand en valeur absolue. 

Compte tenu de (VI,8), l'équation (VI,14) peut s'écrire sous la 
forme 


/ tg (B— 1) .° 
ainsi, le coefficient f ne diffère de B’ que par le facteur tg «,/A. 
Quand on utilise $ pour évaluer la stabilité du modèle et de l'origi- 
nal, la quantité tg «&, et la capacité calorifique totale de la masse 
en réaction s’accroissent d'un même nombre de fois lors du change- 
ment d'échelle, de sorte que leur rapport reste constant. Ceci montre 
qu'il existe entre les coefficients B et B”, lors de l'analyse dimension- 
nelle, une relation univoque, quoique liée à l'échelle du processus. 
Par suite, on peut dans la discussion sur la stabilité des réacteurs 
chimiques utiliser le coefficient B pour faire l’analyse dimensionnelle. 

Nous désignerons par 8* le coefficient de stabilité du grand réac- 
teur (système) et par $ celui du modèle lorsqu'on passe de la petite 
échelle (modèle) à la grande échelle (système). On définit alors le 
coefficient de stabilité de passage Ô: 


st (VI,16) 
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Pour ô = {, le modèle et le système ont la même stabilité; 
si Ô > 1 (ô < 1), la stabilité est en augmentation (en diminution) 
dans le système. 

Les conditions de changement d'échelle pour les processus exother- 
miques sont obtenues dans ?. Pour le coefficient de stabilité de pas- 
sage suivant les dimensions linéaires (7 —= Z*/1), on obtient l’expres- 
sion 


n (KyF+ Vapgc)) ° 


où XyF est le produit du coefficient de transmission thermique 
par la surface d'évacuation de la chaleur, et Vapgcp, le volume de 
produit amené multiplié par sa densité et sa capacité calorifique. 

Si l’on néglige l’enthalpie du liquide (VaP£cr), le coefficient 
Ô, est plus petit que 1 pour nr >> 1, ce qui signifie que la stabilité 
du processus diminue quand les dimensions de l'appareil augmen- 
tent. La valeur critique du coefficient d'échelle, pour laquelle le 
réacteur deviendrait instable (pour la réaction chimique considérée) 
si l’on augmentait ses dimensions, est déterminée par la relation: 


= (VI,17) 


_ Ekge ÉRTe QVOAH 
PT RTE RTE Vpn jus. 


où E est l'énergie d'activation; ko, le facteur de l’exponentielle ; 
CA, la concentration du composant ; Vs, le volume initial du mélange 
réagissant; A, l'effet calorifique de la réaction chimique; R, la 
constante des gaz; 7, la température. 

Pour le coefficient de stabilité de passage suivant la surface 
d'échange thermique dans le réacteur (m = F*/F), la condition 
de changement d'échelle prend la forme 


mKyF+Vapges 


Op = = , 
FO KyF+Valécn. 


(V1,19) 


Si m > 1, le coefficient de stabilité de passage Ôk est plus grand 
que À, ce qui signifie que la stabilité du processus augmente en même 
temps que la surface d'échange thermique. 

Introduisons les températures moyennes de la masse en réaction 
{T) et de l'agent réfrigérant (Tr); nous aurons: 


T—TpR VaP£Cp 
T—Tir U KyF 
1 VaPl£Cp 
TRLF 


Il suit de cette dernière équation que si T — T£R << T — Ty, 
alors Ô => 1; autrement dit, la stabilité du processus augmente 
dans le grand réacteur avec la température de l'agent réfrigérant. 
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Pour le coefficient de stabilité de passage suivant le temps de 
charge d’un réacteur à action semi-continue (r — t1*/1), la rela- 
tion cherchée est de la forme 


rKyEF+Vapecs 


Ô = -—————— . 
T KyF+VaPgcp 


(VI,21) 


Pour r >> 1, le coefficient 6. est plus grand que 1, ce qui signifie 
que la stabilité du processus augmente avec le temps de charge. 
Si l’on néglige l'enthalpie du mélange à charger, le coefficient 
de stabilité de passage devient égal au rapport du temps de charge 
dans le système au temps de charge dans le modèle, soit à, — 71*/7. 
La variation de la stabilité suivant les trois paramètres considé- 
rés ci-dessus peut être prise en compte à l’aide d'un coefficient 
général de passage Ô: 
Ô = 8 = Ôp—=Ô, = — (VI,22) 


n 


I1 résulte de la relation précédente que le coefficient de stabilité 
de passage général est proportionnel au rapport des surfaces d’échan- 
ge de chaleur et à celui du temps de charge et inversement proportion- 
nel au rapport des dimensions linéaires du réacteur et de son modèle. 

Pour utiliser les coefficients de stabilité de passage en vue de 
l'analyse dimensionnelle des réacteurs chimiques, il faut disposer 
d’un réacteur d'essai où le régime du processus ait été mis au point; 
ce réacteur doit avoir une stabilité satisfaisante, correspondant à 
un intervalle de température déterminé lorsque sont maintenues 
stables les valeurs des concentrations dans l'appareil et des autres 
paramètres qui peuvent servir à diriger le processus. Si le prototype 
et le modèle ont la même stabilité, le coefficient de passage général 
est égal à un. | 

Pour les réactions hétérogènes, il faut considérer dans quel domai- 
ne a lieu le processus : de diffusion, cinétique ou mixte. On a donné 
plus haut une méthode pour évaluer jusqu’à quel point la résistance 
de diffusion a pu être éliminée lorsqu'on reçoit l'information sur 
la cinétique des processus chimiques hétérogènes en laboratoire 
(cf. p. 427). Ce procédé est à envisager dans l’analyse dimensionnelle 
des réacteurs hétérogènes. En faisant varier les conditions hydrody- 
namiques, on peut dans certains cas faire passer le processus dans 
le domaine d'écoulement désiré. 


Coefficient d'efficacité thermique d'un réacteur. Pour rendre le 
fonctionnement d'un réacteur à échangeur de chaleur plus économi- 
que, on s'efforce de maximiser le coefficient d'efficacité thermique, 
qu'on peut définir comme suit f: 


KF 
PocoGo 


K'et — (VI,23) 
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Pour l'unité de volume d'un réacteur où se produit une réaction 
du premier ordre, le bilan thermique peut s’écrire sous la forme: 


Vo ES Vo Vo ed 
(VL,24) 


Dans les formules (VI,23) et (VI,24), Vs est le volume de la masse 
en réaction ; Po, P1, les densités du réactif et de la masse en réaction ; 
Ci» Co, leurs capacités calorifiques ; Gi, Go, leurs débits; 1, To, 
leurs températures; C:, Co, les concentrations initiale et finale du 
réactif; AA, la chaleur de réaction ; Æ, le coefficient de transmission 
de chaleur; F, la surface d'échange thermique. 

Le graphique de l’arrivée et de l'évacuation de la chaleur, déter- 
minées par l'équation (VI,24), est représenté fig. VI-5. 


kcat /{m.mn) 
= — —+ 


@, 


Fig. VI-5, Graphique de l’arrivée et de l’évacuation de la chaleur (cf. explica- 
tions dans le texte) 


La courbe 2 indique la variation du dégagement de chaleur due 
à la réaction (2ème terme de l'équation (VI,24)], et la courbe 7, la 
variation de l'évacuation de chaleur due à la transmission thermique 
(3%me terme). La courbe 8 traduit la variation de l'arrivée de chaleur 
due à la consommation massique des réactifs (somme des 42 et 4ème 
termes) lorsque varie la température du mélange de réaction. On en 
tire (courbe 1) la représentation de l’arrivée totale de chaleur due 
à la consommation des réactifs et à la chaleur dégagée par la réaction. 

L'intersection des courbes Z et 7? (point À) correspond pour le 
réacteur à un régime stationnaire. La pente de la courbe 7 est donnée 
par la quantité m — kF/V,. Si l'on mène au point À la tangente 5 
à la courbe 1, le coefficient de stabilité sera B — tg a&./tg ou. 

Quand les dimensions de l'appareil augmentent, la quantité m 
diminue, de sorte que la pente de la droite devient plus faible 
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(courbe 4). Pour garder à la température du mélange réagissant son 
ancienne valeur T,, il faut ou bien abaisser la température de l’agent 
réfrigérant (courbe 3), ou bien diminuer de Ag la quantité de chaleur 
amenée avec le courant de réactif (courbe 6). L'une comme l’autre. 
de ces solutions n'est pratiquement possible que dans des limites 
bien définies. Si l’on considère l'efficacité d'emploi de la partie de 
l’appareil qui réalise l'échange de chaleur et la qualité du contrôle 
de la température, qui est spécifiée, la pente de la droite 4 ne peut 
pas dépasser une valeur donnée, entièrement déterminée à l'avance. 
Donc, lorsqu'on choisit la pente maximale admissible de la droite 6, 
on doit rechercher un compromis entre d'une part la qualité du 
contrôle et l'efficacité de l'échangeur de l'appareil, et d'autre part, 
la température Tr, moy de l’agent réfrigérant, la température initiale 
T,; du réactif et le coefficient de changement d'échelle maximal 4. 
Dans l'équation (VI,24), l'expression kF/V, n'est autre que 
tg &. On voit facilement que tg &«, s'obtient en multipliant Ke 
par la quantité poCoGo Vo: 
go = Ker PE, (VI,25) 
où Test le temps de séjour. 
Ainsi, le coefficient de stabilité B est lié au coefficient d'effica- 
cité thermique par la relation suivante: 


C 
Ket me 0 


1% 
B= tgoy  . tgo: : (VI,26) 


Dans le changement d'échelle, la réaction est la même (tg &, — 
— const) et le temps de séjour + est constant ; par suite, le coefficient 
de stabilité B et Le coefficient d'efficacité 7 sont liés univoquement. 

Nous allons préciser la façon dont le coefficient de transmission 
thermique total varie avec la consommation GFr en agent réfrigérant 
pour des appareils de dimensions différentes, mais géométriquement 
semblables à l'appareil de laboratoire. Le coefficient B = P3 étant 
donné, la fig. VI-5 détermine ce par quoi l’on maintiendra dans le 
réacteur une température T, donnée quand l'échelle de l'appareil 
augmente: par un abaissement de la température de l'agent réfri- 
gérant TrR, moy Ou bien par un abaissement de la température du 
réactif à l'entrée 74. Le choix étant fait, on mène par le point À la 
droite de pente donnée m, — f;tg «, jusqu'à ce qu'elle coupe 
l'axe des abscisses. Le point d’intersection montre quelle doit être 
la température de l'agent réfrigérant pour une valeur donnée du 
coefficient $. On trouve la relation K — f (Gr), qui fournit facile- 
ment la famille des courbes correspondant aux différentes échelles 
(fig. VI-6). L'intersection de l'horizontale passant par le point 
B — B;3 (où B; est le coefficient de stabilité donné) avec les courbes 
$ — f (Grr) donne la valeur voulue de Ia consommation Gyr en 
agent réfrigérant pour les différentes échelles d'appareils. 


461 


Il est donc aisé de déterminer à partir du graphique indiqué 
ci-dessus le plus grand coefficient d'échelle possible (ou le rendement. 
à exiger des pompes) qui permettra d'atteindre dans l'appareil un 
coefficient de stabilité donné. 

La fig. VI-6 donne un exemple de cette détermination de a ou 
de Grr pour f;, donné supérieur ou égal à 1,38. La relation néces- 
saire au Calcul du coefficient de transmission thermique a été établie 
sur un petit appareil, géométri- 
quement semblable à celui que 
l'on considère. 

Ce grapnique. montre que si 
le rendement maximal de la pom- 
pe de l'agent réfrigérant est 
limité à la valeur Grr—30 mf/h, 
on peut pour le présent degré 
de stabilité agrandir le réacteur 
de six fois au maximum. La mé- 
thode de calcul précédente per- 
2! | met au stade de la conception de 
20 40 60 déterminer: 1) Le coefficient 

Gers M d'échelle maximal pour un ren- 
Fig. VI-6. Exemple de détermination dement donné de la pompe de 
graphique du coefficient d'échelle « l'agent réfrigérant et un degré 
maximal de stabilité donné; 2) le rende- 
ment à exiger de la pompe pour 

un coefficient d'échelle et un degré de stabilité donnés. 

Effet de paroi. On utilise habituellement dans le modèle et 
dans le prototype le même catalyseur (avec la même composition 
granulométrique) et le même remplissage. Par suite, les éléments 
de volume formés par les grains de catalyseur ou de remplissage en 
contact restent les mêmes dans le modèle et dans le prototype. Ceci 
étant, il ne faut toutefois pas oublier que pour des valeurs petites 
de d 89 (rapport du diamètre de l'appareil d, à celui du grain d,), 
on doit tenir compte de l'effet des parois. 

Le rapport de l'aire des paroïs au volume du réacteur varie avec 
la dimension de celui-ci. Il faut déjà vérifier s’il y a effet de paroi 
au stade de l'obtention des équations, ceci pour plusieurs rapports 
de l'aire de la paroi au volume; le matériau des parois doit alors 
être le même dans le modèle et dans le système. 

Ceci permet de transférer directement sur le prototype les résul- 
tats obtenus dans le modèle lorsque les conditions d'exécution des 
essais (charge par section de l'appareil, température, concentration, 
etc.) restent constantes et que d,/d, est suffisamment grand. 


Accumulation des impuretés. Dans l'étude de la cinétique, les 
réactions secondaires passent souvent inaperçues lors d'un passage 
unique des réactifs dans l'appareil. Cependant, des sous-produits 
peuvent s’accumuler quand on réalise des processus industriels 
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avec recyclages. Il faut donc que l’expérimentation prévoie des 
essais avec recyclages prolongés. 


Dimensions des réacteurs et obtention des équations aux dimen- 
sions. Pour faire une estimation préliminaire des dimensions d'un 
réacteur industriel, on peut en première approximation recomman- 
der les relations suivantes entre modèle et appareil industriel (pro- 
totype) 2. Afin de maintenir constant le temps de séjour dans le 
réacteur (conservation de la même courbe de réponse), il faut satisfai- 


re à l'égalité 
(Dar)m — (Dar)r, (VI,27) 
Wr, MM __ Ur, plp (VI,28) 


CA MM  CA,PWP 
où les indices « M» et « P» indiquent que les grandeurs correspon- 
dantes sont relatives au modèle et au prototype. 
En simplifiant par les constantes physiques et en remarquant que 
la concentration (initiale ou finale, par exemple) reste la même dans 
le modèle et dans le prototype, nous trouverons: 


lm lp 
WM wp ° 


L'équation obtenue a pour conséquence que le temps de séjour 
doit être le même dans le modèle et dans le prototype. 

Dans le cas d’une réaction chimique hétérogène dont le domaine 
est purement cinétique, l'équation aux dimensions comprend l’acti- 
vité v du catalyseur et la vitesse volumique. On a alors: 


(Dar)m = (Dar)r 
ou 
kmf (ca)m Ym_ __ kpf (cA)pVP 
WM E wp 
où # est la constante de vitesse de la réaction chimique hétérogène, 


rapportée à l'unité de surface du catalyseur. 
Introduisons les vitesses volumiques V; nous aurons: 


(VI,29) 


kuf (Ca)mVm __ kpf(ca)p VP 
GMVM (dp)pVr 0 


Si vw/vr = 1 et (drhm = (dh)p (on prend la même dimension 
pour les granules, puisque la variation de cette dimension est liée 
en général à une modification de l’activité du catalyseur), il vient: 


Vu = Vr ; (VI,31) 


ainsi, les vitesses volumiques doivent être égales dans le modèle 
et dans le prototype. On propose (toujours dans le cas où le domaine 
de la réaction chimique est cinétique) de tenir compte de l'échange 
thermique pour obtenir l'équation aux dimensions, en se servant du 
critère Dary en combinaison avec le critère thermique Nu. Voici 
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comment obtenir cette équation pour une réaction homogène «ans 
un réacteur à tuyau. 
Egalons les expressions relatives au modèle et au prototype: 


(Darv)m _ (Darv)p , 
Num Nup ? 


par suite, 

GMWr, Mdr - gpWr, pdf 

AmAtmNum ApAtpNup (VI,32) 
où dm, dP sont les diamètres des réacteurs à tuyau utilisés respective- 
ment comme modèle et comme prototype. En supposant que le pro- 
duit traité dans le prototype est en quantité 7 fois plus grande que 
dans le modèle, on a la relation:. 


nd = dWps (VI,33) 
d'où | 
d 
= rs | (VI,34) 


Sachant d'autre part qu'il faut garder le même critère Dar dans 
le modèle et dans le prototype, on trouve: 


Wr, MIM____Wr,plp 
CA,MŸM  CA,PWP Ms 
En outre, on peut obtenir des sorties de produit identiques dans 
le modèle et dans le prototype à condition que les températures su- 
bissent des variations égales dans les deux systèmes. Si donc on a, 
pour un réacteur à tuyau, 


Nu = const Re’, (VI,36) 
l'équation (VI,32) donnera 
di è di2 
LE (VI,37) 
wm WP 


De l'équation (VI,35), on tire que 
SM = (VI,38) 


UM Wp 


En résolvant conjointement les équations (VI,33), (VI,37) et 
(VI,38), on obtiendra finalement : 


ee ,48 
r me & 
= 0,428 l 
Wp — Wyn . (VI,39) 


Pour conclure, nous examinerons comment obtenir les équations 
aux dimensions dans le cas d'une réaction chimique homogène en 
phase gazeuse se produisant dans un réacteur à action périodique 
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avec tuyau. Pour déduire ces équations, il faut tenir compte ici de 
ce que les pertes de pression doivent être égales dans le modèle et 
dans le prototype. Dans le cas contraire, il se produirait dans le 
réacteur où les pertes de pression sont les plus grandes un mouve- 
ment accéléré du courant gazeux formé par le mélange en réaction, 
d'où résulterait une diminution du temps de séjour dans le réacteur. 
On ne peut négliger les différences dans les pertes de pression que 
dans le cas où la pression totale dans le système est grande par rap- 
port aux pertes de pression. 

Nous mettrons le coefficient de frottement du milieu gazeux sous 
la forme 


AP= chu, (VI,40) 
en posant 
À = co Re" = cs (wd)" (VI,41) 
et en notant que 
V,= 0 dw, (VIL,42) 


les c; étant des constantes. 
En résolvant conjointement les équations (VI,40) à (VI,42), nous 
obtiendrons : 


14m 
(ee) (VL,43) 
Im du 2 L 
7-m 
Car _ (5) ne (VI,44) 
(Vs)m dm 


En régime turbulent, on peut prendre m — 0,16. Portant cette 
valeur dans les équations (VI,43) et (VI,44), nous trouverons : 


Ip f dp \0,41 

Re A5 
(Vs)r dp 2,41 L 
Ars = (5e ZE) | (VIL,46) 


Ainsi, le rapport des dimensions du modèle et du prototype dans 
la direction perpendiculaire à celle du courant doit être supérieur au 
rapport des dimensions prises dans la direction parallèle à l’axe du 
courant. Par conséquent, il faut que le réacteur à courant du modèle 
ait un rapport longueur — diamètre plus grand que dans le prototype. 

En régime laminaire dans les deux réacteurs, on peut calculer 
de façon analogue, en partant de l'équation de Poiseuille, l'équation 
‘aux dimensions suivante: 


dp __[ (Vs)p 18. 
av] : (VL,47) 


Le rapport des longueurs des réacteurs étant égal à celui de leurs 
diamètres, il faut dans le cas présent conserver la similitude géomé- 
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trique ; de plus, le rapport des débits volumiques est égal au rapport 
des cubes des diamètres des réacteurs, de sorte que le débit volumique 
doit être proportionnel au volume des substances réagissantes. 

Dans les processus d'absorption, d'extraction et de rectification 
qui s'accompagnent de réactions chimiques, celles-ci ont lieu en géné- 
ral non pas à la surface de séparation des phases, maïs dans une zone 
contiguë à cette surface et pourvue d'une épaisseur finie. Par suite, 
le processus de transformation chimique et le processus de diffusion 
se déroulent non pas successivement, mais simultanément, ce qui 
entraîne une diminution continuelle du courant de diffusion formé 
par le composant absorbé au fur et à mesure que celui-ci passe à 
travers la couche de diffusion en phase liquide. nn 

Notons que pour des réactions chimiques qui se produisent dans 
des systèmes gaz — liquide, vapeur —- liquide ou liquide — liquide, 
on crée un même état hydrodynamique dans le modèle et dans son 
objet en gardant des valeurs identiques (idem) pour les paramètres 
suivants f: 


w 1+fp _; | 

ee —=idem et — map - idem, (VI,48) 

où w et Win Sont la vitesse considérée et la vitesse d'inversion dans 

le système, et fm et fr, les facteurs d'état hydrodynamique du 

système à deux phases, qui expriment l’énergie cinétique des courants 
dans le modèle et dans son objet $. 

Pour des colonnes de remplissage, le facteur d'état hydrodynami- 

que du système a la forme: 
L'\m/ va \?/uc \? Oi-2 7 

f-8(5) (52) (#e-) O1-b + O2-b | (VL,49) 

où Z, G sont les charges pondérales des courants ; vG, vr,, les poids 

spécifiques des courants constituant les phases continue et dispersée ; 

G» Uz, leurs viscosités; 01, la tension interphase; 0:_,, Oo, 

a tension superficielle des courants des phases continue et dispersée. 

Lorsqu'on traite les mêmes systèmes dans le modèle et son objet, 

l'analyse -dimensionnelle des colonnes de remplissage au point 

d'inversion se ramène à la vérification des conditions suivantes: 
pour les diamètres des colonnes, 


dK1 _ 41 0,25 Fa 0,76 

Îk2 = a2 ) Fi | (VI,50) 
pour les chutes de pression, 

AP fa \03/ Fu \03 

ma) (FR) Qu 


où a est la surface spécifique du remplissage en m?/m$ et F1, la surfa- 
ce libre ou le volume libre du remplissage en m/m$. 


Exemple VI-1. Dans un réacteur de laboratoire (tuyau de 25 mm de dia- 
mètre, rempli sur une hauteur de 38 mm par des particules de catalyseur de: 


aus 


6,35 mm de diamètre), le degré de transformation 99% est atteint pour une vites- 
se volumique de 0,076 mS/h (vitesse massique G—239 kg-m-2-h—). Déterminer 
la hauteur de la couche nécessaire pour atteindre le même degré de transforma- 
tion dans un réacteur constitué d'un tuyau de 35 mm de diamètre avec une 
vitesse volumique de 113 m®/h (G = 2670 kg-m-?-h”1). La réaction est du premier 
ordre, le volume ne varie pas; les conditions sont isothermes; la viscosité 
est u = cPO. 

's olution. On calcule le nombre de Reynolds pour le réacteur de 25 mm 
de diamètre: 


Gde __ 239-0,05635-9,810 


do 8600ug 3600.0,01.9,81 


—= 42,2. 
Le critère de mélange longitudinal pour tout le réacteur est 
Dd 
Wd,L 
On détermine sur la fig. IV-2 le rapport des volumes du réacteur d'essai et 
du réacteur de déplacement idéal: V,/V, — 1,35 
Le temps de séjour relatif au réacteur d'essai est 
Vr _ 0,212-1074 
V; 0,076 


Le temps de séjour relatif au réacteur de déplacement idéal correspondant 
‘vaut 


= 0,5-0,00635/0,038—0,0833. 


= 2,78-1074 h. 


2,78.1074 
4,35 
Pour le réacteur industriel, 


Gd, 2670 -0,0635-9810 
3600ug 3600.0,01-9,81 


= 2,045.10"4 h. 


Re— 471, 


le critère local de mélange longitudinal étant Dr/wdr = 0,55 (cf. fig. IV-2). 
Comme la hauteur de la couche de catalyseur est inconnue, le calcul s'effectue 
par la méthode des approximations successives. | 

Supposons que le réacteur industriel soit un appareil de déplacement idéal. 
Nous calculerons la hauteur de la couche de catalyseur à l’aide de la valeur 
obtenue plus haut pour le temps de séjour dans ce type de réacteur: 
0,073 

1143 ? 


où 0,073 est l'aire d'une section du réacteur; on en tire Z — 0,315 m. 
Le critère de mélange longitudinal pour toute la longueur Ju réacteur est 
Dr, d_ 0,00635 
wdr DL 0,315 


2 ,055 ® 15=4 


0,55 


—0,0111. 


; je 0 ù D. montre que pour cette valeur de D,/w£, le rapport V,/V, est 
ga 03 = 1. 

Les résultats des recherches ont confirmé l'hypothèse d'un déplacement idéal. 

L'exemple qui vient d’être examiné montre que le mélange de retour était 
très faible dans le réacteur industriel. Comme on l’a vu plus haut (cf. p. 325), 
les données sur le me longitudinal obtenues lors des essais en laboratoire 
ne peuvent être utilisées directement pour les installations industrielles si l'on 
n’a pas au préalable relevé les courbes de réponse: en effet, les courants peuvent 
DERAteE des caractères fort différents dans les appareils industriels et dans ceux 

e laboratoire. 
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Transposition à une cascade de réacteurs des données d'expérience 
obtenues dans un réacteur à action périodique. Dans certains cas, 
lorsqu'on fait les mesures, la nécessité apparaît de passer d'un réac- 
teur à action périodique à une organisation continue du processus 
(en général, cascade de réacteurs avec mélangeurs). 

Ce passage sera bien fondé si chacun des appareils de la cascade 
est voisin d'un réacteur de mélange idéal, ce qui est le cas dans les 
appareils à mélangeurs pourvus de cloisons de renvoi et fonction- 
nant en régime de turbulence développée (Re = nd'/v << 10, où r 
est la vitesse de rotation du mélangeur en tours/s: d, le diamètre 
du mélangeur en m, c’est-à-dire le diamètre de la circonférence 
balayée par une palette; v est la viscosité cinématique du liquide 
en m°/s). 

Le principe du passage à une cascade s'appuie sur l’utilisation 
des graphiques concentration — temps êt des courbes de distribution 
du temps de séjour dans une cascade de réacteurs de mélange idéal. 
La réalisation de ce passage se fait dans l’ordre suivant, que nous 
illustrerons sur un exemple concret ?. 

Exemple VI-2 7. Dans un réacteur à action périodique a lieu une réaction 


en série du type À -—- B + R —+ S. Se servir des données d'expérience obtenues 
pour passer à un processus continu en cascade de m7 réacteurs. 


D." = 
Ü 92 04 06 08 1 12 14 16 18 2 22 24 26 28 ? 
7 
AMV 
Fig. VI-7. Courbes de distribution dans le temps des produits de la réaction en 
| série AB R—S 


Solution. 14. On construit conformément aux données d'expérience 
dont on dispose les courbes de distribution dans le temps des concentrations des 
réactifs en coordonnées c — t (fig. VI-7). 
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Tableau VI-8 


[0,90 0,10 Q 0 
0,210,8 0,2 0 0 0,266 10,95 
0,70 0,290 0,04 0 0,47 
0,4/0,6 0,380 0,02 0 0,532 10,78 
0,508! [0,450 0,028 D 0,21 
0,610,415 0,528] - 10,035 0 0,798 10,57 
0,337 0,598 0,049 Ü 0,19 
0,8/0,26 10,668 0,062 0 1,06 10,38 
0,196 0,703 0,106 4,001 0,14 
1,010,132 0,739| 0,150 0,002 | 1,330 10,24 
0,086 0,729 0,194 0,005 0,10 
1,210,04 0,72 0,238 0,008 1,60 10,14 
0,02 0,655 0,312 0,009 0,06 
1,410 10,590 0,385| 0,010 1,86 10,08 
0,498 0,473 0,015 0,03 
1,6[ — | — |0,406 0,560 0,020 2,13 |0,05 
0,322 0,640 0,036 0,02 
1,8| — 0,238 0,72 0,053 2,40 |0,03 
[0,149 0,80 0,83 0,015 
2,0| — 0,060 0,88 | 0,112 [2,66 |0,045 
— 0,03 0,82 0,169 0,009 
2,2] — u 0,76 __ [0,226 2,92 |0,006 
— | — — 0,67 0,313 0,003 
2,4] -— — [0,58 | 0,405 3:19 [0,003 
— — 0,49 0,502 0,001 
2,6 — — |0,40 n,600 3,46 |0,002 
2,8| — D 0,30 0,700! 0,001 
0,20 | 0,800 3,72 |0,001 
3,0] — — 0,10 0,900 0,0002 
U 1 3,99 |0,0008 
3,2 4,25 
3,4 4,52 | 3}=0,9992 


2. Afin de mesurer les variations des concentrations, on prend des interval- 
les de temps assez petits pour qu'il leur corresponde des segments de droite sur 
les courbes de distribution des concentrations. Dans cet exemple, on choisit un 
intervalle de temps de 0,2.h. 

3. À partir du gra pie degré de transformation — temps de séjour adi- 
mensionné, construit selon l'équation (1V,55), on détermine le temps de séjour 
vrai dans la cascade (fig. VI-8). : 

Pour se servir de ces graphiques, on se donne préalablement le Rp du 
volume total V du réacteur (les capacités de tous les réacteurs de la cascade étant 
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prises égales) au rendement horaire en volume V,; si l’on considère un cuñût 
économiquement raisonnable pour la séparation des produits, ce rapport, avec 
V en Litres, sera égal à V/Vy = 0,75t (où t, temps minimal du processus, 
peut être déterminé pour un produit donné sur le graphique en c—"+T, avec un 
degré de transformation x relativement faible). L'examen des modèles de ré- 
acteurs indique que c’est pour un bas degré de transformation qu'on obtient en 
SR les valeurs économiquement optimales pour des sorties de produit éle- 
vées. i 


Concentration, 
fractions pondèrales 


zh 


Fig. VI-8 Variation du degré de transformation en fonction du temps 
de séjour adimensionné 


4, On compose un tableau pour déterminer la valeur moyenne du temps 
de séjour vrai Atyr des composants dans le système formé par le réacteur, cet- 
te moyenne étant calculée sur l'intervalle de temps choisi auparavant (ta- 


bleau VI-3). 
Tableau VI-4 


0,2-0 |0,05 10,90 | 0,0450 |0,10 | 0,0050 | 0 : 0 0 
.0,4-0,2 10,17 10,70 | 0,1190 10,290 | 0,0492 [0,01 | 0,0017 0 
0,6-0,4 10,214 |10,508| 0,1068 [0,450 | 0,0945 | 0,028| 0,0059 0 
0,8-0,6 [0,19 |0,337| 0,0640 | 0,598| 0,1137 [0,049 | 0,0093 0 
4,0-0,8 10,14 10,196} 0,0274 | 0,703] 0,0984 | 0,106 | 0,0148 01 | 0,0001 
1,2-1,0 10,40 [0,086 | 0.,0086 10,729! 0,0729 | 0,194| 0,0194 |£ .0,0005 
1,4-1,2 10,06 |0,020! 0,0012 | 0,655 | 0,0393 10,312| 0,0187 0,0005 
4,6-1,410,03 [0,0 !|0 0,498 | 0,0149 | 0,473! 0,0142 0,0005 
41,8-1,6 | 0,02 — —  |0,322| 0,0064 |0,640| 0,0128 0,0007 
2,0-1,8 [0,045 | — —  |}0,149| 0,0022 | 0,800| 0,0120 0,0012 
2,2-2,0 [0,009 | — — 10,030! 0,0003 | 0,820] 0,0074 0,0015 
2,4-2,2 [0,003 | — —  |0 — |0,670! 0,0020 [0 0,0009 
2,6-2,4 10,001 | — = En —  |0,490| 0,0005 0,0005 
2,8-2,6 | 0,001 _ — = — |0,300| 0,0003 0 ,0007 
3,0-2,8 [0,0002| — = = —  |0,100| — 0,0002 
3:2-3.0 = — ce En —  |0 | = 
0,9992| — |0,3720 | — |0,4968 | — | 0,1190 0,0073 
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On porte dans ce tableau les concentrations de tous les réactifs (en fractions 
ondérales), leurs concentrations moyennes sur l'intervalle de temps choisi et 

e rapport Vn/V. Les valeurs de +,r sont tirées du graphique après s'être fixé 
au préalable fe nombre de réacteurs: m — 3, m — 4 ou m — 5 (on calcule cha- 
cune des trois variantes) ; on détermine ensuite Ar,- sur l’intervalle de temps 
choisi auparavant. | 

Pour vérifier que le tableau VI-3 est composé correctement, on fait la somme 
des concentrations moyennes de tous les composants dans chaque rangée hori- 
zontale et celle de toutes les valeurs de Art,.; ces sommes doivent être voisines 
de un. Si le volume total du système formé par le réacteur est choisi petit, le 
rapport V,/V est grand et les valeurs'de Z At,- approchent de l'unité avant qu on 
ait fait le compte de toutes les concentrations. Ceci signifie que le temps de séjour 
est . peut que les sous-produits n’ont pas le temps de se former en quantité 
appréciable. 

É 5. Pour obtenir la composition moyenne relative à chacun des composants 
qui quittent le réacteur à action périodique, il faut composer le tableau des pro- 
duits Atyr-c (tableau VI-4). On vérifie si ce tableau est composé correctement 
en faisant la somme suivant chaque composant de tous les produits c:Atvr; 
cette somme doit être voisine de un. 


8. Application des données expérimentales à l’analyse 
des conditions de travail des réacteurs chimiques 
| et à l’optimisation de leur conception 


Comme on l'a vu plus haut, la structure hydrodynamique des 
courants dans un réacteur, l'appartenance de ce dernier à tél ou tel 
modèle, peuvent s'établir à l’aide des courbes de réponse sur le systè- 
me réel que l’on met à l'épreuve. On peut utiliser en outre ces courbes 
de réponse pour déterminer le coefficient d'efficacité du réacteur et 
le degré auquel les conditions de travail de l'appareil industriel 
se rapprochent de celles du modèle. 

On parvient habituellement à réaliser les conditions de travail 
optimales des réacteurs chimiques : 

4) en menant des expériences sur une installation pilote: 

2) en représentant mathématiquement les variables fondamen- 
tales du processus, exprimées par des indices de coût et d'essai; 

3) en optimisant ensuite sur l'appareil industriel. 

L'une quelconque de ces trois méthodes peut être appliquée 
individuellement ; mais c’est généralement la combinaison des trois 
qui est le plus’souvent employée. 

La suite des calculs relatifs aux réacteurs chimiques sera examinée 
ci-dessous sur l’exemple des processus de catalyse par contact, qui 
sont les processus les plus complexes. Nous montrerons comment 
s'effectuent la discussion des conditions de travail des réacteurs et 
leur optimisation. 

Beskov et Slinko 8 ont analysé les conditions nécessaires à l’opti- 
misation des réacteurs catalytiques. La discussion des lois cinétiques 
obtenues préalablement permet de déterminer le régime optimal 
théorique, c’est-à-dire les conditions d'exécution du processus pour 
lesquelles les sorties de produit et la sélectivité fixées sont atteintes 
avec le minimum de dépenses en catalyseur ; pour une réaction réver- 
sible unique, par exemple, la température optimale s'abaisse quand 
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le degré de transformation croît (fig. VI-9,a). Un tableau analogue 
peut se présenter pour deux réactions en série (fig. VI-9,b), maïs pour 
deux réactions parallèles la température peut croître (fig. VI-9,c). 
La fig. VI-9 fournit encore d’autres exemples de régime optimal de 
température. 


Fig. VI-9. Régimes de température optimaux (B — produit désiré) 


Outre le régime optimal de température, on détermine la pression 
optimale (fig. VI-{0) ainsi que la composition optimale du mélange 
réagissant dans différentes conditions. Pour faire cette analyse, 


10 . _ 


04 
tt 
6 45f 02 
8 gr 02 0 Z060 4000. 
P,at Q, unités conventionnelles 


Fig. VI-10. Pression optimale dans la Fig. VI-11. Intensité du te 
réaction d hydrogénation du butylène de chaleur en régime optimal de syn- 
thèse de l’ammoniac 


il est très commode d'utiliser les diagrammes en T — x (tempéra- 
ture — degré de transformation), P — x (pression — degré de trans- 
formation), composition — x, Q — x (dégagement de chaleur — 
degré de transformation). 
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La fig. VI-11 donne pour la réaction de synthèse de l'ammoniac 
le graphique de variation de l'intensité du dégagement de chaleur 
avec le degré de transformation en régime de température optimal. 
On peut déterminer sur ce graphique comment modifie l'évacuation 
de chaleur dans la couche de catalyseur pour que l'intensité du pro- 
cessus soit maximale. A | inverse, on pourra par la suite apprécier 
le degré d'approximation au régime théorique en indiquant sur ces 
diagrammes le comportement du processus dans le réacteur. 

Dans le choix du type de réacteur, le régime théorique est l’un 
des critères de départ primordiaux ; C’est en quelque sorte un « éta- 
lon», qui montre de quelle nature doit être la variation de régime 
dans le réacteur suivant l'avancement de la transformation. Lorsqu'on 
choisit le type de réacteur, il faut connaître le domaine où évolue le 
processus (de diffusion ou cinétique). Ainsi, les processus de diffusion 
interne sont réalisés dans des réacteurs munis d'une couche de cata- 
lyseur abiabatique et de hauteur très faible. On a ensuite à évaluer 
le degré de freinage du processus sur le grain de catalyseur par diffu- 
sion interne. Si l'on a une réaction simple ou plusieurs réactions 
parallèles, ce freinage ne fait que réduire l'activité apparente du 
catalyseur. Toutefois, si dans le réacteur un produit utile subit au 
cours du processus des modifications partielles (par exemple, schéma 
de réactions en série avec produit intermédiaire utile), le freinage par 
diffusion interne peut äbaïisser considérablement la sélectivité du 
processus. Pour éviter ce phénomène, on est conduit à réduire beau- 
coup la dimension des grains, ce qui influence le choix du type 
d'appareil. 

En s'appuyant sur les relations chimiques et physiques obtenues, 
on élabore une description mathématique du processus dans la couche 
de catalyseur. Un appareil à contact peut comporter plusieurs couches 
de catalyseur, plusieurs installations d'échange de chaleur, de mélan- 
ge des courants, etc. C’est pourquoi les descriptions mathématiques 
du processus et de l'appareil sont distinctes. 

Une couche de catalyseur peut être représentée sous la forme 
d'un système quasi homogène. Ce sont les paramètres technologiques 
qui définissent la nature de l’écoulement dans une couche du pro- 
cessus. de catalyse par contact. 


Paramètres technologiques. Dans cette catégorie rentrent les 
contraintes sur le domaine de variation: a) de la température, déter- 
minée par les conditions de thermostabilité du catalyseur, par ses 
propriétés chimiques, son activité, etc. ; b) de la composition du gaz, 
par suite de son influence sur le catalyseur et des conditions d’explo- 
sibilité des mélanges; c) des pressions; d) de la résistance limite 
hydrodynamique. 

Le choix du schéma d'organisation du processus — à circulation 
ou à écoulement — est essentiel. 

Le schéma à circulation s'emploie pour les processus qui donnent 
en un passage du gaz à travers Le réacteur des degrés de transforma- 
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tion peu élevés, c'est-à-dire: 1) pour les processus à forte fonction 
d'amortissement (nette diminution de la vitesse de la réaction à 
mesure que celle-ci progresse); 2) pour les processus avec réaction 
exothermique réversible, si l’on n'obtient des degrés de transforma- 
tion suffisamment élevés qu'à basse température ; 3) dans le cas où un 
produit intermédiaire «utile» peut se décomposer si le processus 
est poussé jusqu'à la fin. Par ailleurs, si le gaz de départ contient des 
impuretés inertes, celles-ci peuvent s'accumuler dans le circuit de 
l'appareil. Donc, il vaut mieux utiliser le schéma à circulation pour 
des processus à faible degré de transformation où sont traités des 
gaz dépourvus d'impuretés inertes. 

L'évacuation de la chaleur dégagée à la suite de la transformation 
chimique peut représenter une difficulté sérieuse lors de la réalisa- 
tion des réactions exothermiques. Du fait de la circulation intense 
des particules de catalyseur dans une couche fluidisée, la température 
et, par suite, l'intensité du dégagement de chaleur s’égalisent dans 
toute la couche, ce qui facilite beaucoup l'évacuation de la chaleur 
hors de cette couche. En outre, les coefficients de transmission ther- 
mique de la couche à la surface réfrigérante sont plus grands dans une 
<ouche fluidisée que dans une couche fixe. Par conséquent, pour les 
processus à dégagement de chaleur très intense, il est rationnel 
d'employer une couche fluidisée. Les meilleures caracté- 
ristiques (surface de refroidissement peu importante, évolution 
intensive du processus) sont alors présentées par les appareils fonction- 
nant en régime instable avec stabilisation forcée. 

Quand la pression s'élève, les avantages dus à La couche fluidisée 
s’atténuent : tout d’abord, la différence entre les valeurs des coeffi- 
cients de transmission thermique des couches fluidisée et fixe devient 
moins grande; ensuite, l'expansion de la couche fluidisée atteint 
un degré croissant, de sorte que l'intensité du processus par unité 
de volume du réacteur s’abaisse. 

La circulation continue du catalyseur (avec régénération continue 
de celui-ci dans les processus où son activité varie beaucoup, comme 
par exemple le processus de déshydrogénation du butane) est elle 
aussi d'une réalisation plus commode en couche fluidisée. Toutefois, 
il faut considérer aussi l'usure du catalyseur, qui peut entraîner 
l'érosion de l’appareillage et la pollution du produit par la poussière 
. catalyseur, d'où la nécessité d'installer des filtres d'épuration 
ine. 

Ainsi, il est rationnel d'employer une couche fluidisée pour les 
‘ processus catalytiques qui demandent un contrôle précis de la tem- 
pérature dans un intervalle étroit, l'évacuation ‘d’une grande quantité 
de chaleur par unité de volume, une circulation du catalyseur, ainsi 
que pour les processus qui évoluent dans le domaine de la diffusion 
interne; ceci exige, il est vrai, un catalyseur résistant à l'usure. 

Exemple VI-3. Déterminer La quantité de catalyseur nécessaire à un réac- 
tour isotherme. Le calcul se ramène à chercher les principales grandeurs dans 
l'ordre suivant *: 
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4. On doit connaître au préalable l'équation cinétique de la vitesse de réac- 
tion, qu’on peut trouver par des expériences préliminaires en flaboratoire (cf. 
<i-dessus). Par exemple, pour les processus de catalyse par contact en phase ga- 
zeuse (réaction du type 4 + B > R-+S), on peut déduire des méthodes décrites 
plus haut une équation empirique du type: | 


_ k1PA:PB 
AH RPA TE ksPR 


__ 2. On calcule ou on recherche les valeurs des constantes de vitesse de la 

réaction, k1, ko et ks, à la température du processus. 

3. On détermine sur la base du bilan matériel les pressions partielles P, 
et PA des composants pour différentes valeurs du degré de transformation z 
allant de zéro jusqu’à la valeur fixée. 

4. On calcule les valeurs de la vitesse de réaction w, pour chaque valeur de z. 

5. On construit un diagramme en coordonnées 1/w 

6. On calcule l'aire de la surface située sous la courb 
æz = 0 et la valeur finale donnée de x. 

7. Cette aire donne la valeur de G/V, ; comme le volume molaire V,, du 
gaz Le l’on fait passer est connu, on obtient la quantité de catalyseur G. 

. La valeur de G ainsi trouvée fournit le volume du catalyseur, et la valeur 
assignée au rendement donne la section de l'appareil. Connaïissant le volume et 
la section de l’appareil, on détermine la hauteur de la couche de catalyseur et 
corrélativement celle de l'appareil. 

On fera le calcul d'un réacteur à écoulement avec couche fixe de catalyseur, 
en conditions isothermes (1 — 540 °C), pour une réaction de la forme À + 
+ BR + S, qui a lieu en phase gazeuse à une pression de 2 at. Les poids 
moléculaires des réactifs sont: M4 = 80; Mn = 20; MR = 40 et Mg = 60. 
Le produit R doit s'obtenir à une vitesse de 450 kg/h. Le degré de transformation 
est de 95 %. On néglige la résistance hydraulique de la couche. 

Solution. 1. Des expériences préliminaires ont démontré que la vitesse 
de réaction est donnée par l'équation empirique citée dans les hypothèses du 
présent exemple. | 

2. À 540 “C, et pour des pressions partielles exprimées en at, les constantes 
ont pour valeurs: k1 = 0,595; k2 — 4,46 et k3 —= 41,65. | 

3. Le degré de transformation x est donné par Le rapport des kmoles de pro- 
duit transformé aux kmoles de l'alimentation ; les nombres de kmoles de 4 et 
B transformées sont alors égaux à 1 — x et le nombre de kmoles de R produit 
est égal à x. 

On peut en déduire l’expression des pressions partielles: 


— à 
e en {/w, — x entre 


Réactif kmoles fractions Pression 
molaires partielle 
A 1— 2x ({— x)72 1—z 
B A—x ({—zx)/2 1—2x 
R z x/2 z 
S x x/2 z 


4. Les résultats des calculs de la vitesse de réaction pour différents degrés 
de transformation x sont présentés dans Le tableau VI-5. Les valeurs de w, et 
1/w, sont données dans Îe tableau VI-6. | 

IT ressort de ce dernier tableau que la vitesse de réaction subit une brusque 
variation au-delà du degré de transformation 0,8. Pour cette raison, on construit 
deux graphiques pour déterminer la quantité GIV , L'un pour x allant de 0 à 0,8, 
l'autre pour x allant de 0,8 à 0,95 (fig. VI-12). L'aire située sous la courbe vaut 
179 sur le graphique VI-12, a et 915 sur le graphique V[-12, 8. L'aire totale est 
égale à 1094 
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Tableau VI1-5 


PAP RP 4 


0,1 0,9 0,81 0,482 4,01 
0,2 0,8 0,64 0,381 3,57 
0,3 0,7 0,49 0,294 3,12 
0,4 0,6 0,38 0,244 2 68 
0,5 0,5 0,25 0,149 2,23 
0,6 0,4 0,16 0,0952 1,785 
0,7 0,3 0,09 0,0535 1,340 
0,8 0,2 0,04 0,0238 0,389 
0,9 0,1 0,01 0,00595 0,446 
0,92 0,08 0,0064 0,00381 0,357 
0,94 0,06 0,0036 0,00214 0,268 
0,95 0,05 0,0025 0,00149 0,223 
Tableau VI-6 
ksPh 1 + kaP à + Asp w. two. 
4,165 9,175 0,0524 19,05 
8,340 12,91 0,0295 33,85 
12,50 16,62 0,0175 57,10 
16,65 20,33 0,0106 94,90 
20,80" 24,03 0,0062 161,5 
24,98 27,77 0,0034 291,5 
29,15 31 ,49 0,0017 588,0 
33,25 35,44 6,8.40-4 1,475 
37,42 38.87 -4,5.10-4 6,530: 
38,25 39,61 9,6.10-5 10,400 
39,15 40,42 5,3.10-5 18,900 
39,60 40,88 3,6:10-8 27,400 


Par hypothèse, À — 450 kg/h et MA = 40; la quantité R a donc pour va- 
leur 41,25 kmoles/h. | 
La quantité de réactif À requise est 
11,25 - 


0.5 == 12,9 kmoles/h. 
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La quantité de catalyseur exigée est 
G — 1094.12,9 = 14 200 kg. 
La masse du remplissage formé par le catalyseur est p, = 1250 kg/mÿ; 
de là le volume du catalyseur: 
14200 
VkT 1550 
On précise ensuite l'agencement de l'appareil. En supposant que dans le 
réacteur a lieu un mélange idéal, on a 
G! Vn —= TK/W,R: 


= 11,4 mŸ. 


où zx et w,K sont les valeurs de z et w, pour le degré de transformation 95 % 
adopté (rx = 0,95). 


Ga #8 


Fig. VI-12. Variation de {/w, en fonction au degré de transformation : 
a—x=.0,1 à 0,8; b — x — 0,8 à 0,06 


On tire des tableaux VI-5 et VI-6, avec x — 0,95: 


Pa = 0,05, Pr = 0,95. kiP1Pn — 0,00149. 
k2P4 = 0,223, ksPr — 39,60, wrK = 8,610, 


G ZK | kg de catalyseur 
TL TE 0,95 (3,6.10-5) — _kg de catalyseur 
Fm DyK 29 (3,6-1075) = 26 000 kmoles de A/r ‘ 


Par suite, la quantité de catalyseur nécessaire est de 
26 000.12,9 = 336 100 kx, 
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soit environ 24 fois plus que pour un réacteur à écoulement sans mélange de re- 
tour. Pour diminuer l'effet du mélange de retour, il faut employer autant que 
possible des couches de catalyseur plus hautes avec sectionnement des tuyaux. 


Répartition du catalyseur entre les couches. Quand on sépare par 
des étages toute la masse du catalyseur en une série de couches, le 
mélange longitudinal des composants de la réaction ne se produit 
qu'à l’intérieur de ces couches ; le gaz qui s’est glissé entre elles, 
sous forme de bulles ou par le courant principal, peut subir une 
égalisation de ses concentrations. Le réacteur à plusieurs couches. 
s'apparente alors par son principe d'action à une cascade de réacteurs 
de mélange idéal. La réalisation d’un tel mode de fonctionnement 
pose naturellement .la question de la répartition la plus juste du 
volume total de catalyseur entre les diverses couches f?. 

Voyons l'exemple d’une réaction du premier ordre. Quand ik 
y a mélange idéal, la quantité de produit qui se forme dans chaque 
couche est égale à la concentration de la substance réagissante à 
l'extrémité de la couche considérée, multipliée par le volume de 
catalyseur contenu dans cette couche et par la constante de vitesse: 
de la réaction rapportée à l’unité du volume de catalyseur. 

Nous adopterons les notations suivantes: V, — volume du mé- 
lange gazeux en m/s ; c, — Concentration du produit initial au début 
de la réaction en kmoles/mè ; x, — degré de transformation dans la 
ième couche ; z — nombre total de couches ; À — constante de vitesse 
en sl; Ÿ, — volume du catalyseur dans la ième couche en m*; 
V — volume total du catalyseur en m°. 

Cherchons la quantité de substance formée dans chaque couche: 


Vscoti = ÉCo (1 — Xi) V1 
Vsco (ta — 21) = co (1 — %2) Va (VI,52} 


Vasco (Zn — Tn-1) = kco(1— 2%») Va 
En transformant et en additionnant, on trouve: 


Tn —LTn-1 La Zi Ti __k. | 
He 48 = 1 - + le Y. (VI,53} 
Si l’on résout le problème de la recherche du degré de transforma- 
tion dans chaque couche en posant que le volume total de catalyseur 
soit minimal, on obtiendra l'expression 


=1—(t—+2,). (VI,54) 

La quantité de catalyseur est alors la même dans toutes les cou- 
ches : 

Vin iii eV (VI,55} 

V = ni, (VI,56} 


Pour une réaction du premier ordre inhibée par la présence de 
produit, la répartition optimale des degrés de transformation selon 
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les couches reste la même, mais la quantité de catalyseur dans chaque 
couche croît proportionnellement au degré de transformation : 


LORS PR EE (VI,97) 
1— 2, 
— — ln 
V= Vi —#— . (VI,58} 
1 FA ; 


Pour les processus non isothermes, les résultats du calcul sont 
plus compliqués. A la place de (VI,54), on obtient dans ce cas l’ex- 
pression à | 


ki" 
RS pan UD 629 
Où ki, ko, . . «, k; sont les constantes de vitesse. 


Les quantités de catalyseur dans les diverses couches sont alors 
différentes. Plus le nombre d’échelons est grand et plus la proportion 
requise pour les quantités de catalyseur dans les couches est proche 
de un (tableau VI-7). 


Tableau VI-7 
Proportion des quantités de catalyseur dans les couches 


Nombre d’échelons 
Degré de transforma- 
tion f 


inal 
1 d 8 d) | IU nc 


Réaction du premier ordre 
0,9 | 3,9 1,85 1,5 1,27 41,15 1 
0,98 12,5 | 3,15 2,1 1,53 1,21 1 


Réaction du premier ordre avec inhibition par le produit 


0,9 0,8 2,4 1,8 4,45 1,26 Î 

Le calcul de la quantité de catalyseur pour un réacteur adiabati- 
que se ramène à chercher les grandeurs essentielles dans l’ordre sui- 
vant : | 

1. On doit connaître au préalable l'équation cinétique de la 
vitesse de réaction. 

2. On calcule ou on recherche les valeurs des constantes de vitesse 
de la réaction, k:, k, et k:4, dans le domaine des températures auxquel- 
les le processus est censé se produire. 

3. On détermine la chaleur de réaction pour toutes ces tempé- 
ratures. 

4. On calcule la capacité calorifique à pression constante pour 
toutes ces températures. 


479 


o. On rassemble dans un tableau les chaleurs de réaction et les 
capacités calorifiques ainsi trouvées, afin de construire le graphique 
degré de transformation x — température {; on calcule les valeurs 
P,, Pp, etc., des pressions partielles pour différentes valeurs de x 
allant de zéro à la valeur assignée (cf. exemple VI-3). 

6. On calcule pour chaque valeur de x les valeurs de la vitesse 
de réaction w, et on les réunit dans un tableau. On se sert des valeurs 
de la constante de vitesse # à la température associée à chaque x 
sur la courbe. | 

7. On construit un graphique en coordonnées 1/w, — x. L'aire 
située sous la courbe en {/w, — x entre x — 0 et la valeur fixée 
fournit la valeur de l'intégrale 


x 
G EH dx 
Vm Wr ‘ 


8. Cette dernière valeur, jointe à la quantité V,,, sert à déter- 
miner la quantité G de catalyseur requise. 

9. On obtient par la valeur de G le volume du catalyseur, et par 
celle du rendement, la section de l'appareil. On calcule ensuite 
la hauteur de la couche de catalyseur et celle de l'appareil. 

10. Si la réaction est exothermique, on détermine la stabilité 
du réacteur. 


Exemple VI-4. Trouver les conditions optimales de fonctionnement d'un 
réacteur de Catalyse par contact destiné à l'oxydation de l’oxyde azotique avec 
un rendement de 50 t/jour. On obtient d'abord de l’oxyde azotique fortement 
dilué par oxydation de l'air en couche mobile suivant le schéma du « Wisconsin 
process ». L'analyse du processus d’oxydation de l’oxyde azotique et son optimi- 
sation, réalisées par Hougen *, sont exposées ci-dessous. 

Solution. Pour optimiser le processus, il faut considérer 17 variables: 
4) la composition du gaz à l'entrée ; À le type de catalyseur ; 3) la température 
du gaz à l'entrée; 4).le point de rosée du gaz à l'entrée; 5) la température dans le 
réacteur ; 6) la fraction du gaz en recirculation ; . la pression à la sortie du réac- 
teur: 8) la baisse d'activité du catalyseur; 9) la vitesse massique du courant 
gazeux ; 10) la dimension des particules de catalyseur; 11) la hauteur d’une 
couche de catalyseur ; 12) le diamètre d'une couche de catalyseur ; 13) le nombre 
de couches de catalyseur; 14) le degré de transformation de NO; D la charge 
admissible en catalyseur ; 16) la chute de pression à travers une couche de cata- 
lyseur ; 17) la hauteur totale du réacteur. 

Sur ces dix-sept variables, huit peuvent être tirées d’expérimentations pré- 
alables sans recourir à une description mathématique ou être suggérées par L'ex- 
périence de la production. Quatre des neuf variables restantes sont indépendantes 
et cinq sont dépendantes. Les variables indépendantes sont : la dimension des 

articules de catalyseur, la vitesse massique du courant gazeux, le degré de trans- 
ormation et le nombre de couches du catalyseur. Les variables dépendantes sont : 
le diamètre et l'épaisseur d'une couche de catalyseur, la hauteur du réacteur, 
la charge admissible en catalyseur et la chute de pression à travers une couche 
de catalyseur. 

Choix des huit premières variables. 1. La première des variables considérées, 
à savoir la composition du gaz entrant dans le réacteur, est déterminée par la 
composition à l équilibre (qui est atteint lorsqu'on travaille suivant le schéma 
du « Wisconsin process »} dans une couche mobile à régénération constituée de 
catalyseur en granules,. 
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Dans cette couche, l'oxydation de l'azote en oxyde D Lo a lieu à la 
température de 2200 °C, qui permet à la réaction de se dérouler rapidement. 
L'équilibre thermodynamique est atteint pour une teneur d’environ 1,5 % en 
oxyde azotique. sn 

La réaction étant endothermique, on ne peut augmenter le degré de transfor- 
mation qu’en élevant la température: pour des granules.thermostables, 2200 °C 
est une température limite. Un système de chauffage à régénération assure une 
température élevée, que l’on obtient en consumant un gaz, même de faible pou- 
voir calorifique. Les gaz chauds introduits passent alternativement à travers 
deux couches granulées à régénération thermique; la température atteint de ce 
fait 2200 °C dans la zone de combustion, pour une teneur à l'équilibre de 1,5 % 
en NO. On sait que les tentatives d’enrichissement du gaz par des méthodes 
de liquéfaction suivie de distillation sont très coûteuses; on ne les examinera 
pas dans ce qui suit. 

2. La deuxième question est le choix du catalyseur. Des expériences ont 
établi que les deux catalyseurs les mieux appropriés étaient le silicagel et le 
charbon actif. On a choisi ce dernier dans le cas précis considéré, car il est moins 
sensible à la présence de vapeur d’eau et requiert une masse égale à 0,1 % de 
celle du silicagel pour atteindre le même degré de transformation. Le danger 
d'une inflammation possible du charbon actif par adsorption de NO, est éliminé 
en faisant passer un courant d'air continu à travers la couche de catalyseur lors- 
qu'on arrête l'appareil. Les expériences dans leur ensemble ne comportaient au- 
cun risque lors de la mise à l’arrêt de l'appareil, même quand il ne circulait pas 
de gaz. Par la suite, on a utilisé dans la pratique plusieurs sortes de silicagel, 
qui ” sont révélées d'une efficacité par unité de masse analogue à celle du charbon 
actif. 

8. Une élévation de la température influe peu sur la vitesse d'oxydation 
catalytique de l’oxyde azotique. L'augmentation avec la température de la cons- 
tante de La vitesse de réaction à la surface du catalyseur est compensée par l'effet 
de température qui agit en sens inverse sur la constante d'adsorption de l'oxyde 
azotique. Il est cependant nécessaire de refroidir le gaz afin que la vapeur d’eau 
puisse être séparée par condensation. C’est pourquoi la température du gaz à 
l'entrée dépend de la température de l’eau de refroidissement ; si celle-ci est de 
20 °C, et si la chute de température entre le gaz et l’eau à la sortie de l'échangeur 
thermique à contre-courant est de 10 °C, la température du gaz à la sortie du con- 
densateur vaudra 30 °C. Une réfrigération ultérieure ne serait pas économique- 
ment rentable. u 

4, La quatrième variable est le point de rosée que doit avoir le gaz à l'en- 
trée. Il importe de retirer la vapeur d’eau à une température inférieure à celle 
de la condensation naturelle. Pour un point de rosée de 0 °C, la vitesse de réac- 
tion est deux fois moindre que si l'on emploie de l'air sec. On a choisi arbitraire- 
ment une diminution de l’humidité jusqu'à un point de rosée égal à 30 °C. Ce 
point de rosée s'obtient en utilisant de l'oxyde d'aluminium activé comme adsor- 
bant. Il conviendrait de calculer la valeur optimale du point de rosée à partir 
des données obtenues dans un adsorbeur à oxyde d'aluminium activé, si l’on 
dispose d’un tel appareil. 

5. Le cinquième problème consiste à déterminer comment réaliser le contrô- 
le de température auquel on doit procéder dans le réacteur si celui-ci utilise un 
échangeur thermique monté dans sa base. Pour transformer complètement le 

az introduit dans le réacteur, il faut une élévation de température d’environ 

8 °C. Comme la vitesse de réaction dépend peu de la température, on n’a pas 
intérêt à installer un échangeur thermique dans la base du réacteur. Il n’y a donc 
pe besoin d’un contrôle intérieur de la température, et la réaction évolue adia- 

atiquement. 

. La sixième variable est la valeur exigée pour la recirculation. Dans la 
mesure où le degré de transformation atteint 98 %, il est clair qu’une recircula- 
tion est très peu souhaitable. 

7. Le septième problème est celui du choix de la pression à la sortie du réac- 
teur. Quand la pression double, la masse de catalyseur diminue presque de moitié. 
Toutefois, un gaz aussi dilué ne contient que 1,5 % de NO pour une charge quo- 


31—01227 481 


tidienne de 50 t d'oxyde azotique, et sa compression fait dépenser une quantité 
excessive d'énergie mécanique. Si l'on se fie à l’expérience de la production, il 
est souhaitable de travailler sous la pression atmosphérique. 

Le processus de compression serait rentable si l’on utilisait l'énergie dépensée 
lors de la détente. L'effet énergétique associé à une détente et une compression 
alternatives est trop faible pour que le processus soit économiquement viable. 
Aussi choisit-on pour le gaz sortant du réacteur un niveau de pression suffisant, 
afin qu'il puisse passer avec la vitesse voulue à travers le système d'adsorption 
et de régénération qui fait suite au réacteur. C'est précisément cette restriction 
qui est apparue en fin de compte comme le défaut principal du « Wisconsin pro- 
cess » par fapport au procédé de synthèse de l’ammoniac à haute pression. 


Vitesse I 
—Jp 


NE, 
4 4 A R R Rk 
- ATEB 5 R 
— / 7: man LE my R 
& £ 2 


A4+6 — + 
(réaction catalytique 
| à la surface) 
Vitesse I 
AW z 
die (reaction en chaine) 
Vitesse IT 


Fig. VI-13. Résistances engendrées par une réaction gazeuse catalytique du type 
A+B—R: 
I — réaction homogène (on peut négliger la vitesse; on utilise un bon catalyseur); II — 
réaction gazeuse catalysée en phase solide ; III — réaction en chaîne homogène ; des radicaux 
libres se forment à la surface du catalyseur ; 1 — résistance de diffusion de la pollicule pour 
A et B (minimale pou une vitesse massique élevée); 2 — résistance de diffusion dans les 
anules pour À et B (minimale pour des granules à pue etits) ; 3 — résistance à l’adsorption 
e À et (faible pour de Sons catalyseurs); — résistance des surfaces à la réaction 
A+B+R;:5 — résistance à la désorption de R (importante en cas d’empoisonnement du ca- 
talyseur) ; 6 — résistance de diffusion dans les granules pour R (minimale pour des granules 
à pores petits): 7 — résistance de diffusion de la pellicule pour R (minimale pour une vitesse 
élevée) ; 8 — réaction homogène (parallèlement à la réaction pores) : 9 — réaction en 
chaîne homogène (des radicaux libres open ss chaîne se forment à la surface du cata- 
yseur) 


8. On a puétablir que l'activité du catalyseur reste constante au cours d’une 
année; dès lors, le coefficient de stockage pour cause de baisse d'activité, qui 
était envisageable au stade d'étude, n’a plus de raison d'être. | 

‘ Jusqu'à présent, huit variables importantes ont été déterminées sans faire 
appel à une description mathématique, par un examen détaillé et l'emploi d’un 
nombre restreint de données expérimentales. Les autres paramètres, comme on l'a 
dit plus haut, comprennent quatre variables indépendantes et cinq variables 
dépendantes. | | 

. Données requises. Les renseignements nécessaires à l’optimisation du proces- 
sus considéré comprennent, outre les données de coût, les données concernant la 
chute de pression du flux de gaz à travers une couche de catalyseur, les transferts 
de chaleur et de masse allant du courant gazeux environnant à la surface externe 
des granules de catalyseur, les transferts de chaleur et de masse dans les pores 
des granules et le modèle de la réaction à la surface. 

Les données de coût comprennent les investissements de capitaux, les impo- 
sitions, l’amortissement, l'assurance et les dépenses d'exploitation. Ces cinq 
indices sont chiffrés à 40 % des investissements en un an. Il faut de plus considé- 
rer le coût du réacteur, de la soufflerie, de la turbine, du catalyseur, de la vapeur, 
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du combustible, ainsi que les dépenses entraînées par les pertes en oxyde azotique 
non transformé. 

Résistances et vitesses des processus. La fig. VI-13 donne une image concrète 
des diverses résistances qui accompagnent les réactions gazouses dans un appareil 
à catalyseur solide, ceci pour une réaction générale du type À + B — AR. Les 
lignes en zigzag indiquent la grandeur des résistances et les flèches, celle de la 
vitesse du processus. Sur cette figure, la vitesse d’une réaction homogène est 
donnée comme étant de grandeur négligeable. Dans certaines réactions, le cata- 
lyseur sert à former des radicaux libres, et la réaction homogène atteint donc de 
très grandes vitesses, comme le montre la ligne inférieure de la fig. VI-13. On 
n’a pas inclus cette dernière vitesse lors de l'examen du processus d’oxydation 
de l'oxyde azotique. 

Chute de pression à travers une couche de catalyseur. La chute de pression à 
travers une couche est la variable essentielle, du fait de la faible teneur du gaz 
en NO et en NO et de la concentration extrêmement élevée de l'azote et de l’oxy- 
gène que l’on insuffle à travers la couche. De telles conditions nécessitent une 
dépense considérable en énergie, même pour une faible chute de pression. 


# 


La chute de pression AP est déterminée par l'équation 
\GGayL 
pcs 
où Gr, est la vitesse massique du gaz en kgm-?:s"?; a, la surface libre par unité 
de volume d’une couche de catalyseur en m?/m$: Z, la hauteur d’une couche de 
catalyseur.en m; €, la porosité de la couche en m®/mÿ ; pc la densité du gaz en 


kg/m°: y, l'accélération de la pesanteur en m/s. 
Le coefficient de frottement a pour expression 


AP — kgf/m?, (a) 


À = a (Re?, (b) 
où les constantes a et b prennent les valeurs suivantes: 
(Re)» a b 
3 5,0 _4,0 
3.30 3,0 —0,6 
30e 1000 0,88 —0,23 
Le nombre de Reynolds est donné par la relation 
R Gadp e 
e}p = C 
( )p £ua Li 


où 4), est le diamètre des granules de catalyseur en m et ua, la viscosité du gaz 
en kg-s/m?. 

Chute de température et de pression entre le gaz environnant et la surface du 
catalyseur. Pour la réaction précise considérée ici, la chute de température entre 
le flux de gaz environnant et la surface du catalyseur n'est sensible que pour de 
faibles vitesses du gaz. Il faut pourtant calculer cette chute dans le cas général, 
sans quoi des erreurs notables pourraient surgir lors du traitement des données 
cinétiques, poussant à adopter un modèle de réaction irréaliste et à mal choisir. 
le stade de détermination de Îa vitesse du processus. . 

Pour donner un exemple de cause de telles erreurs, on a représenté fig. VI-14 
la chute de température entre le courant environnant et la surface du catalyseur 
dans Le processus d’hydrogénation du propylène. Le graphique montre que dans 
certaines conditions, la chute de température devient égale à 400 °C. 

Les erreurs commises en négligeant cette chute sont reportées fig. VI-15 
pour des réactions expérimentales correspondant à trois niveaux différents de 
la température du gaz environnant. La réaction évolue plus vite à la surface que 
dans le courant principal de gaz; on pourrait donc déterminer correctement la 
vitesse. de réaction en ayant la température de la surface. On voit fig. VI-15 
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que cette dernière est supérieure de quelques centaines de degrés à la température 
environnante, du fait que le processus est hautement exothermique. 

Les données d'expérience obtenues aux trois niveaux indiqués sont disper- 
sées sur une large plage de températures ; de plus, un nombre très faible de réac- 
tions tombe au niveau assigné aux 
températures de surface pour lesquel- 
les on détermine expérimentalement 
les constantes isothermes nécessaires 
à l'équation de la vitesse. 

Les calculs de la pression partiel- 
le et de la chute de température en- 
tre le milieu environnant et la surface 
des particules de catalyseur sont ex- 
cessivement complexes. L'emploi des 
fig. VI-16 et VI-17 permet de les sim- 

lifier. La chute de pression partiel- 


e est calculée de la manière suivan- 
te : 
200  WrVK 
{ 2 [A EE 8 7% 12 AG à (d) 


G ,rmoles.cm”2.h7! 
Fig. VI-14. Chute de température entre 
la surface du Fer de et le milieu Catalytique en kmoles/h de NO trans- 


gazeux environnant (hydrogénation du formé par kg de catalyseur; v xest la 
propylène à 1 at) masse du remplissage formé par le ca- 


talyseur, en kg/mÿ:; ® est un facteur 
de forme. 

Le coefficient de transfert de masse K,, exprimé en kmoles-m-2-h-1, est 
lié au facteur j, par la relation: 


KGP}-Sh2Mn 
d— NS 9 


où w, est la vitesse de la réaction 


(e) 


où P} est la chute de pression dans la pellicule gazeuse: Sh — HG8/PGDmr. Le 
nombre de Schmidt; D,,, le coefficient de diffusion moléculaire; M, le poids 
moléculaire moyen: G,,, la vitesse massique du gaz en kmoles-m#.h"t1, 

Le facteur j, dépend du nombre de Reynolds Re = Gg/ay®Duag de la façon 


suivante: 
pour Re -= 50, 


pour Re > 50, 


0,84 (Re)-,51: (f) 
0,57 (Re)-0,41. (g) 


Ja 


ja 


il 


L'équation de la vitesse de transfert de masse pour le composant A s'écrit : 
GmA = KrAam® (Pa — Pa) (h) 


L'équation correspondante relative à la pression partielle dans la pellicule 
a pour expression 


_ max : V1 p (he) 


où l'espace libre par unité de masse et par unité de volume est 


ane Edo : ® 


S cost ici la sphéricité des granules. 
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Il ressort de la fig. VI-18 que dans la détermination de la chute de tempé- 
rature, les variables les plus importantes sont le nombre de Reynolds et la quan- 
tité de chaleur Q: 


 amDcrGm () 


où AH, est l'effet calorifique de la réaction par rapport au composant À et c,, 
la capacité calorifique à pression constante. 


+ 
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Fig. VI-15. Nombre d'oxpériences effectuées à des niveaux de température don- 
nés (hydrogénation catalytique du propylène) 


Îl convient de noter que pour les gaz, le nombre de Prandtl, Pr, influe rela- 
tivement peu sur la chute de température. 

La grandeur de la chute de pression partielle est déterminée au moyen du 
nombre Re et du facteur de la vitesse de réaction, qui vaut 


R, = w,la;®G,. (1) 


Quand on établit expérimentalement le modèle de réaction, il est bon de 
garder autant que possible des chutes de température et de pression partielle qui 
soient basses (on admet alors une légère indétermination sur les conditions à la 
surface externe du catalyseur). Cette situation est obtenue pour une grande vites- 
se massique du gaz. La méthode d'évaluation de la chute de pes partielle 
résulte de la fig. VI-16. On effectue la détermination par les étapes suivantes : 
abscisse, nombre Re — paramètre numérique, nombre Sc; paramètre Y}, fac- 
teur de pression — paramètre R,, facteur de la vitesse de réaction — ordonnée, 
échelle pour obtenir AP,. On obtient fig. VI-20 la chute de température correspon- 
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dante par les étapes suivantes : nombre de Reynolds donné — paramètre, nombre 
Pr — paramètre, quantité de chaleur Q — abscisse supérieure, chute de tempé- 
rature correspondante Aë,. 

Facteur d'efficacité. Dans les publications, le coefficient d'efficacité £ du 
catalyseur est souvent déterminé d’après le diagramme de Tillet, que reproduit 


la fig. VI-18. En régime 1, où la résistance à la diffusion interne est peu importan- 
te, le facteur d'efficacité approche de l'unité. En régime III, la vitesse dépend 
de la diffusion interne. Si l'on veut faire des expérimentations, il est souhaitable 
de travailler en régime I lorsqu'on établit le modèle de réacteur. 


At, 


Fig. VI-17. Détermination de la chute de température entre le flux de gaz et 
la surface externe des particules de catalyseur 


D'un point de vue qualitatif, le diagramme de Tillet est utile pour analyser 
les conditions d'emploi de granules de dimensions et de porosités différentes. 
Toutefois, ce diagramme est fondé sur l'hypothèse que l'absorption du gaz réagis- 
sant par la surface du catalyseur est faible, ce qui ne répond pas en fait à la 
réalité. Le facteur d'efficacité avec prise en compte de l'effet d'absorption est 
représenté fig. VI-19 pour l’oxydation catalytique de l’oxyde azotique. On remar- 
que sur ce diagramme que le facteur d'efficacité est proche de un pour les petites 
particules et décroît graduellement quand le diamètre des granules augmente. 
On voit bien là l’influence du degré de transformation sur le facteur d'efficacité, 
qui prend sa plus petite valeur à l'entrée du gaz et tend vers l'unité à la sortie. 

Etablissement du modèle de réaction. En établissant par l'expérience le modèle 
de réaction, il est indispensable de prendre les précautions suivantes: 

1) maintenir pratiquement constante l’activité du catalyseur; 
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2) utiliser des particules de catalyseur à facteur d'efficacité élevé, c'est- 
à-dire hautement poreux et de petites dimensions, afin de limiter l'indétermina- 
tion dans le traitement des données lorsque des gradients de température et de 
concentrations élevés existent entre les granules:; 


D0fErsi0 20 4060800 — 20 204080 


Fig. VI-18. Variation du facteur d'eificacité en fonction du module des granules 
| de catalyseur: | | 
I — régime de faible résistance de diffusion ; II -—- régime intermédiaire ; III ww régime limi- 


té par la diffusion interne, R — rayon des granules ; k’ — constante de vitesse de la réac- 
tion; D L — Coefficient effectif de diffusion pour les granules; a —- surface libre par unité 


de volume des granules 


Fig. VI-19. Variation du facteur d'efficacité en fonction des dimensions des par- 
ticules de catalyseur et du degré de transformation dans l'oxydation de NO 


3) faire en sorte que la résistance au transfert de chaleur et de masse dela 
couche de gaz environnante à la surface d’une granule soit peu importante. 
Cette condition est remplie pour des vitesses massiques élevées du gaz passant 
à travers la couche de catalyseur; 

4) créer un modèle de type piston (modèle de déplacement idéal) dans les 
conditions du courant permanent. Tout écart à ce modèle introduit des indéter- 
minations quant au modèle des courants à l'intérieur de la couche; 

5) travailler avec de petites chutes de pression à la surface du catalyseur. 
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Influence du mélange longitudinal. Dans les conditions d’un modèle de dé- 
placement idéal (courant de type piston), la vitesse de la réaction d’oxydation 
catalytique de l’oxyde azotique est donnée sous la forme suivante, dans laquelle 


artielles sont prises à la sur- 


les pressions 
u catalyseur : 


face externe 


_ Gndr 
Gps 


 8+bPxo+ Po, + Emo ” 


où G} est la vitesse d'amenée de l’alimenta- 
tion en kmoles/h ; x, le degré de transforma- 
tion, V,, le volume du réacteur. 

| Dans le cas d’un courant de type piston 
en régime permanent, on peut déterminer la 
vitesse de réaction sur la fig. VI-20 par ia pen- 
te de la tangente à la courbe du degré de 
transformation. 

| Quand il y a mélange idéal, il n’est évi- 
demment pas possible d'exprimer la vitesse 
de réaction par la pente de la courbe en z; 
mais on peut la calculer grâce à la relation 


F, { 


Fig. VI-20. Degré de transforma- 
tion dans un réacteur à écoule- 
ment pour divers modèles de 
courants et différentes hauteurs 
de couche: 
1 — déplacement idéal; 2 — mélan- 
ge incomplet (L = 0,18); 3 — mélan- 
ge idéal ? = 14/1= 0,354); 4 — mo- 
dèle en canal (L — 0,483) 


, _A% 
Wr —=G} A7, 
Pour des conditions intermédiaires entre le courant de type piston (dépla- 
cement idéal) et le mélange idéal, le modèle de courant devient indéterminé et 
la vitesse de réaction correspondante est inconnue en tous les points. On peut 
alors calculer en eee approximation cette vitesse en interpolant entre les 
valeurs extrêmes du modèle de type piston (V,4,) et du modèle de mélange idéal 
(Vrm): 1e volume V, étant fourni par la relation linéaire 


Vr = Via + eL(Vim — Vra) _@) 


De façon pius précise, le modèle peut être calculé comme un modèle com- 
biné (cf. p. 125), dont on doit vérifier s’il est bien adapté en traçant les courbes 
du temps de séjour après avoir exercé une perturbation en échelon ou en impul- 
sion. 

Données de coût. Comme on l’a dit, le coût de l'installation (investissements 
en capital, impositions, amortissement, assurance du personnel) peut être évalué 
approximativement à 40 % des dépenses totales en capital sur un an. Le coût 
du réacteur c, dépend de ses dimensions, de son diamètre et de l'épaisseur des 
couvercies; celui de la soufflerie, cs, dépend de la chute de pression à travers 
le réacteur et de la pression à sa sortie; les dépenses à la compression du gaz, 
cc, sont fonction de la chute de pression à travers le réacteur et .de la puissance 
consommée dans une compression adiabatique (puissance dépensée par le compres- 
soeur). Le prix de la vapeur, cy, s'exprime en unités de puissance consommée 
et dépend de la chute de pression à travers une couche de catalyseur et de la pres- 
sion du gaz sortant du réacteur; le prix de l’oxyde azotique qui n'a pas réagi 
est égal à cxy et le coût du catalyseur est cx. 

Le coût total de l'installation s'obtient en additionnant l'ensemble des 
composantes précédentes : | 

y= em testee +ey+eùn+er. 

Le problème de l’optimisation consiste à minimiser cette fonction par rap- 
port à toutes les variables indépendentes. 

Résultats des calculs sur machine. La complexité de la fonction à optimiser 
contraint de se servir d'un calculateur numérique. Les résultats préliminaires 
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ont ét6 obtenus pour des conditions idéales, en supposant que le facteur d'effi- 
cacité est égal à un et sans prendre en compte la chute de pression à travers une 
couche de catalyseur ni le gradient de pression et de température entre le flux 
environnant et la surface extérieure des granules de catalyseur. 
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Fig. VI-21. Vitesse massique du gaz et Fig. VI-22. Degré de transformation et 
lignes de coût à proximité du point lignes de coût à proximité du point 
optimal (x = const — 0,9855, nom- optimal (G — 1240 kg-m”#-h”i, 
bre de couches de catalyseur nr — 8) n = 8) 


__ Les calculs étaient ensuite faits en incluant toutes les variables et en mini- 
misant y par la méthode de la plus grande pente. Le programme des calculs est 
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Fig. VI-23. Coût total annuel de l’in- Fig. VI-24. Coût total annuel (+ = 
stallation à proximité du point op- —const; G — 1240 kg.m*.h1: n— 
timal (& = const; x — 0,9855; n —8) = 8 


SET Tchou et Hougen 1°, Les résultats sont présentés dans les fig. VI-21 

La fig. VI-21 donne les lignes d’égal coût, portées sur un diagramme vitesse 
massique — diamètre des granules pour un degré de transformation constant. 
Le coût minimal atteint 16 527 roubles pour une vitesse massique G — 1240 
kg-m-? et des er de dimension d, — 9 mm. La fig. VI-22 représente la 
variation du coût et du degré de transformation avec les dimensions des particu- 
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les de catalyseur. Des résultats analogues sont obtenus sur les fig. VI-25 et VI-26, 
dans lesquelles est porté le coût total en fonction de la dimension 4, des parti- 
cules pour différentes valeurs de G. Remarquons que si par la suite on efiectue 
une optimisation, on obtiendra une série de valeurs minimales pour G — 1240 
kg-m#-h-l, Le coût élevé associé aux vitesses massiques faibles trouve sa cause 
dans l'accroissement de la résistance du transfort de chaleur et de masse. 
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Fig. VI-25. Degré de transformation Fig. VI-26. Variation du coût total an- 

en fonction de la vitesse massique du  nueldel’installation en fonction dela 

gaz et de la ligne de coût à proximité vitesse massique du gaz et du degré 

du point optimal Es const = mm, de transformation (d, — 9 mm, n—8) 
n =) 


Les fig. VI-21 à VI-27 donnent aussi la combinaison des autres variables 
lorsqu'on minimise par rapport au degré de transformation, aux dimensions des 
particules de catalyseur et à la vitesse massique. Si le catalyseur coûte 10 fois 
plus, les conditions optimales sont obtenues en utilisant des particules de peti- 
tes dimensions et des couches de catalyseur de faible hauteur. En portant sur 
un graphique la courbe de variation du prix total avec le nombre de couches 
(d’étages), on constate que le coût minimal du 
réacteur correspond à huit couches (fig. VI-27). 

Résultats de l'optimisation. En définitive, on 
a déterminé les conditions optimales suivantes: 
1) composition de l'alimentation à l'entrée: 
1,5 % ; 2) catalyseur: charbon actif; 3) tempé- 
rature du gaz à l'entrée: 30 °C; 4) point de ro- 
sée du gaz à l'entrée: 30 °C; 5) régime de tra- 
vail: adiabatique, puisqu'il faut installer des 
échangeurs thermiques dans les couches: 6) pas 
de recirculation du gaz; 7) pression de surcharge 
du gaz à la sortie du réacteur : 0,1 at; 8) baisse 
d'activité du catalyseur: de peu d'importan- 
ce; 9) vitesse massique du gaz à l'entrée: 
1240 kg:m?.h-1: 10) diamètre des particules : L  £ 6 À 1 
0,9 cm ; 11) épaisseur d’une couche: 78 cm; 12) Nombre de couches 
diamètre du réacteur : 3,9 m ; 13) nombre d'éta- 
ges: 8; 14) degré de transformation total: Fig. VI-27. Coût annuel du 
98,6 % ; 15) charge en catalyseur: 37,8 kg; 16) réacteur en fonction du nom- 
chute de pression: 4,5 mm de colonne Tone bre de couches de catalyseur 
17) hauteur totale du réacteur: 15 m. Lami- (r — 0,9855; G— 1240 kgx 
se en place de huit étages dans un réacteur de x m?-h”1, d, & 9 mm) 
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Coût annuel 


3,9 m de diamètre et de 15 m de hauteur totale conduit à une construction qui 
satisfait aux exigences techniques. Il est à noter que ce réacteur, d'un fonction- 
nement économique, ne demande qu’une faible chute de pression dans la couche 
de catalyseur (en tout 4,5 mm de colonne d’eau); en effet, la teneur en NO dans 
le courant gazeux est peu élevée. 


Choix du cycle optimal de fonctionnement d’un réacteur à action 
périodique pour les processus à évolution lente, Voyons comment 
choisir le cycle de travail d’un réacteur à action périodique pour 
que la quantité de produit recueillie par unité de temps soit maxi- 
male. Nous diviserons le cycle complet de fonctionnement du réacteur 
un deux cycles: le premier consiste à préparer l’appareil à l'opéra- 
tion, à charger les matières premières, à amener leurs paramêtres aux 
conditions requises pour le déroulement de la réaction et à décharger 
le produit fini de l'appareil; le second est la réalisation de la réac- 
tion elle-même. 

La durée des premier et second cycles est déterminée par la nature 
. du processus chimique considéré. Dans certains cas, la durée du pro- 
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Fig. VI-28. Variation de la sortie de Fig. VI-29. Variation de la sortie de 
produit et de sa vitesse de formation produit en fonction du temps 


en fonction de la durée de la réaction 


cessus chimique proprement dit peut être si longue qu'il faut déter- 
miner un temps d'arrêt de l'opération afin de ne pas sortir du domai- 
ne optimal d'exploitation de l'appareil. Ainsi, pour un processus 
de fermentation, par exemple, la durée de l'interaction est considé- 
rable en comparaison du premier cycle, et les délais d’accomplisse- 
ment de l'opération sont mal délimités. L 

La fig. VI-28 représente une réaction de ce genre !!; on y porte 
sur l’axe des abscisses la durée + de la réaction et sur l’axe des ordon- 
nées la sortie de produit G, à gauche, et à droite, la dérivée première 
de cette courbe, qui montre la variation de la vitesse et la formation 
du produit v. Les courbes figurées n’indiquent pas clairement quand 
est atteint le maximum du rendement ou le minimum du coût. 
Toutefois, il apparaît que le maxiraum de la vitesse de formation 
du produit est obtenu peu après le commencement de la réaction. 

Ainsi, la vitesse de formation du produit, à un certain stade du 
processus, diminue jusqu'à un point qui correspond au maximum 
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de la quantité de produit recueillie par unité de temps dans l'unité 
de volume de l'appareil ; ce produit s'obtient en arrêtant l'opération 
et en réinsérant l'appareil dans le cycle. L'optimum, au point con- 
sidéré, donne dans cet appareil le maximum de produit recueilli, 
au prix d'une élévation du coût de l'installation. On peut trouver 
Cet optimum par les trois méthodes suivantes. 

Méthode 1. On construit Ia courbe de sortie de produit en 
fonction du temps (fig. VI-29) ; on reporte sur le demi-axe des abscis- 
ses négatives la durée du premier cycle (point À); on trace à partir 
du point À la tangente à la courbe de sortie jusqu à son intersection 
avec celle-ci (point B). Le point obtenu donne sur l'axe des abscisses 
la durée du second cycle (durée de la réaction, égale à 41 h), et sur 
l’axe des ordonnées la sortie de produit (43,5 kg). 
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Fig. VI-30. Variation de la sortie de Fig. VI-31. Action sur la consomma- 
produit par unité de temps en fonction tion en réactifs à l'entrée dans le réac- 
de la durée de la réaction | teur : 


R en régulateur; K — instrument de mesure 
de la concentration 


Cette méthode est la plus simple et fournit rapidement la solu- 
tion, mais elle présente ce défaut qu'il est parfois assez difficile de 
déterminer le point de tangence pour certaines courbes de sortie 
de produit. : 

Méthode £. Désignons par G la quantité de produit au point 
de la courbe de productivité qui correspond à la durée + de l’expé- 
rience. La durée du premier cycle étant T,, la durée totale de l'opé- 
ration jusqu'à ce qu on ait atteint le point en question sera (T + vi). 
La quantité de produit obtenue en l'unité de temps est alors G; — 
= G/(T + x,). En prenant sur la courbe de sortie de produit donnée 
les valeurs de G et T, on construit une nouvelle courbe avec pour coor- 
données G. et la durée de la réaction (fig. VI-30). Le maximum de 
cette courbe donne la valeur admissible de la durée permettant 
de recueillir le maximum de produit dans l'unité de temps (41 h). 

Méthode 3. Une résolution analytique est possible si l’on repré- 
sente la courbe de sortie de produit par une équation, en général 
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cubique ou carrée (le plus souvent pour la partie supérieure de la 
courbe). Si l'équation est du second degré, on aura: 


G = Bo+Bit+ Br. 
En résolvant le système formé par cette équation et l'équation 


Gr = G/(T+ vw) et en annulant dG./dt, on trouve le temps né- 
cessaire pour obtenir la productivité maximale : 


By—Biu+ Br 
EE ot PL, 


Ainsi, pour le cas représenté fig. VI-29, on peut représenter la 
partie supérieure de la courbe par l'équation 


G — —17,9 + 2,295t — 0,01957? ; 


lo temps d'obtention de la productivité maximale est alors + — 
— 40,6 h. 


4, Commande des réacteurs 


La commande d’un réacteur de type donné fait généralement. 
appel aux procédés suivants: a) action sur la consommation en réac- 
tifs; b) action sur la proportion des consommations en réactifs ; 
c) action sur la température de l'agent transmetteur de chaleur; 
d) action sur le débit de l’agent transmetteur de chaleur. 


Action sur la consommation en réactifs à l’entrée dans le réacteur. 
Ce schéma (fig. VI-31) repose sur l'application du principe du systè- 
me de contrôle en chaîne ouverte (cf. p. 46). Ce schéma de contrôle 


et application de l’action de régu- avec action en retour: 
ation au courant à contrôler: C — instruments de mesure dcs consomma- 


C — instrument de mesure de Ia consom- tions, R — régulateur 
mation; R — régulateur 


Fig VI-32. Mesure du courant princi- Fig. VI-33. Mesure des deux courants 
pa 
I 


a l’avantage de la simplicité; toutefois, on ne peut l'utiliser que 
pour des degrés de transformation relativement petits. Pour un degré 
de transformation élevé, à une variation comparativement faible 
de x correspondent de grandes variations des quantités de réactifs 
fournis, puisque le degré de transformation s’amortit exponentielle- 
ment. C’est pourquoi le schéma le plus répandu de commande d’un 
réacteur est celui que nous allons décrire ci-dessous. 
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Action sur la proportion des consommations en réactifs. On réalise 
alors indirectement le contrôle de la proportion en mesurant le cou- 
rant principal et en appliquant l'action de régulation au flux à 
contrôler. | | | 

La fig. VI-32 représente une commande à l'aide d'un schéma 
en chaîne ouverte. On se sert de la mesure du courant principal À 
pour commander le courant B. La fig. VI-33 montre un schéma de 
commande à l'aide d’un système de contrôle en chaîne fermée. 
Selon ce schéma, les deux courants sont mesurés, et un régulateur 
fixe Je degré d'ouverture de la soupape conformément à la proportion 


Rat Ve 


Fig. V1-34. Schéma de contrôle direct Fig. VI-35. Schéma de commande sui- 
de la proportion des consommations vant la proportion des consomma- 


en réactifs : tions en réactifs avec mesure de la 
R — régulateur, K — instrument de mesu- concentration du produit sortant : 
re de Ia concentration R — régulateur: K — instrument de mesu- 


re de la concentration 


qui a été calculée. Bien qu'on y emploie le principe de l'action en 
retour, ce schéma donne un contrôle indirect de la proportion 
Vg/Vs,ar puisque la valeur du courant V,# n'est pas mesurée 
après qu'il ait rejoint le courant principal. 

La fig. VI-34 représente un schéma de contrôle direct de la pro- 
portion des consommations en réactifs. Suivant ce schéma, on mesure 
la composition du courant V, = V,, 4 + Vs,p. L'instrument X 
mesure la concentration dans le courant de À ou de B ou des deux 
composants. Le signal de mesure en provenance de À parvient au 
régulateur, lequel commande la soupape située sur la ligne du cou- 
rant à réguler. Ainsi, à l’aide du courant. V,,#, on effectue le contrôle 
des concentrations cA et c4 dans le courant qui est évacué. C'est là 
un mode direct de régulation de la composition avec emploi d'une 
liaison en retour, ce qui est en principe préférable. 

La fig. VI-35 représente un schéma de commande suivant la 
proportion des réactifs avec mesure de la concentration c. du produit, 
sortant. 


Actions sur le débit de l'agent transmetteur de chaleur et la tem- 
pérature. Nous examinerons ces actions sur des exemples de contrôle. 
des réacteurs catalytiques. Les schémas de régulation découlent, 
directement de l’organisation du processus chimique lui-même. 
Ainsi, le contrôle de la température et du degré de transformation 
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dans les réacteurs adiabatiques peut s'effectuer suivant l’un des 
trois schémas suivants : 1) en introduisant des échangeurs thermiques 
intermédiaires entre les couches de catalyseur: 2) en ajoutant du 
réactif froid entre les couches ; 3) en ajoutant du gaz inerte froid 
entre les couches. 
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Fig. VI-36. Contrôle de la température 

dans un réacteur adiabatique où sont 

mis en place des échangeurs thermi- 
ques intermédiaires 


Fig. VI-37. Contrôle de la température 

dans un réacteur adiabatique par intro- 

duction de mélange réagissant ini- 
tial entre lea couches 


Considérons la réaction exothermique réversible d'’oxydation 
de SO, en SO; et portons sur des graphiques en coordonnées : degré 
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Fig. VI-38. Contrôle de la températu- 

re dans un réacteur adiabatique par 

introduction de gaz froid inerte en- 
tre les couches 
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de transformation x — tempéra- 
ture £ (cf. fig. VI-37, 38), les 
courbes correspondant au degré 
de transformation à l'équilibre; 
nous obtiendrons des segments de 
droite qui représentent la rela- 
tion entre le degré de transfor- 
mation et la température pour 
un réacteur adiabatique (cî. 
p. 356). 

L'introduction d'’échangeurs 
de chaleur intermédiaires entre 
les couches de catalyseur est il- 
lustrée par la fig. VI-36, dans 
laquelle les segments de droite 
horizontaux caractérisent le fonc- 
tionnement des échangeurs, et les 
obliques, la variation du degré 


de transformation suivant les échelons. 
Le degré de transformation final x et le nombre de couches n 


étant donnés, on peut de diverses manières déterminer les variations 
du degré de transformation et la température entre les différentes 
couches de catalyseur #. La répartition la plus avantageuse de la 
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température et du degré de transformation selon les couches doit 
répondre à la condition 


Vr — D, V; = min, 


où VK est le volume total de catalyseur dans l’appareil et V;, le 
volume de catalyseur dans la iÿme couche. 

On peut faire varier arbitrairement la température initiale 
0 du gaz entrant dans une couche de catalyseur et le degré de trans- 
formation final x,K dans cette couche. D'après la condition de mini- 
mum, 


Br = Fan 9 de + ne eu Btax + 


. 
ee ——+ Ôt20 re JE ter Le _ D Gayx Gi Hr-rse ee © Otao + . - 
On ES : 
: + Êtn_1, K 0-4: K + Tri, K ÔTn-1, KL 0, (VI,60) 
d’où 
OV _ 0Va _ Ve | 8V, 4 Wan 
Oxix OOÔtR 02 OEn-1,K | OEn1,K 05008) 


Le nombre d'équations, égal à 2n — 1, définit 22 — À quantités: 
les (7 — 1) grandeurs zx;,x et les n grandeurs #,,. La température t;K 
à l'issue d'une couche de catalyseur. se calcule suivant l’équation 


tir — do = Ta (tir — Lio); (VI,63) 


où 7’; est l'accroissement maximal de la température du gaz, corres- 
pondant à une variation de 0 à 1 du degré de transformation en con- 
ditions adiabatiques. 

Le volume du catalyseur dans chaque couche est déterminé par 
l'équation 


Vi= Viti = Va | TT dr, (VI,64) 


où v, est un temps de Contact conventionnel, 

On peut aussi utiliser les relations précédentes pour résoudre les 
problèmes de choix du régime optimal des appareils à contact exis- 
tants. Quand on conçoit de nouveaux appareils, on se donne le degré 
de transformation final et l'on trouve La répartition optimale du 
catalyseur; quand il s’agit d'appareils déjà en fonction, on calcule 
les constantes de vitesse de la réaction d’après les valeurs réelles 
du degré de transformation et des températures et d’après la quantité 
de catalyseur chargé, puis on cherche le régime correspondant au 
degré de transformation final le plus élevé. Dans ce cas, il n'est 
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possible de modifier que les températures initiales du gaz à l’avant 
des couches de catalyseur. Par suite, la condition que le degré de 
transformation final soit maximal est définie par les équations 

Otnk F 
où à — À, 2, n. 

On peut résoudre de façon analogue les problèmes de recherche 
du régime optimal pour autres schémas technologiques. Par exemple, 
le contrôle de température à l'avant des couches de catalyseur s’ef- 
fectue, comme on l’a dit plus haut, en ajoutant du mélange réagissant. 
initial (fig. VI-37). Dans ce cas, à la différence du problème précé- 
dent, le degré de transformation à l’avant de la couche de catalyseur 
diminue après qu'on ait ajouté du mélange frais, tandis que le volu- 
me de gaz passant à travers la couche augmente. Sur le diagramme 
en é — x, les lignes qui figurent le refroidissement du gaz entre les. 
couches de catalyseur seront des obliques. 

De même que lorsqu'on travaille avec des échangeurs thermiques 
intermédiaires, le choix du régime s'effectue en faisant varier les 
températures initiales du gaz et les degrés de transformation finaux. 
Toutefois, quand la température initiale du gaz à l'avant d'une 
couche de catalyseur arbitraire varie, la répartition du volume total 
du gaz entre les couches se modifie. En conséquence, le volume de 
catalyseur dans chaque couche dépend des températures initiales de 
toutes les couches, et les équations (VI,62) sont remplacées par les 
équations 


9V 
ôtio a 0. (VI,66) 


Quand on introduit du mélange de réaction frais pour refroidir 
le gaz entre les couches de masse de contact, le gaz froid rajouté 
réagit en présence des produits de réaction. Comme la vitesse de la 
réaction diminue quand le degré de transformation augmente, le 
volume de catalyseur nécessaire est fortement accru en comparaison 
de la quantité de catalyseur requise par un appareil à échangeur 
thermique intermédiaire. 

Il est plus rationnel d'abaisser la température du gaz entre les 
couches de catalyseur, au contraire de la méthode précédemment 
décrite, en introduisant un composant de la réaction pour lequel une 
transformation complète n'est pas obligatoire. Pour les appareils 
de contact à acide sulfurique, on utilise à cette fin de l'air froid 
(fig. VI-38). Par rapport aux cas précédents, on abaisse après chaque 
addition d'air dans l’appareil la concentration du bioxyde de soufre 
et l'on fait varier corrélativement les degrés de transformation à 
l'équilibre et la pente de l'adiabatique déterminant le réchauffage 
du gaz. Dans ces conditions, les lignes qui représentent sur le diagram- 
me en £{ et x le processus de refroidissement sont parallèles à l’axe 
des abscisses, et la pente de l’adiabatique s'accroît de couche en 
couche. Les courbes d'équilibre et celles des températures optimales 
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sont décalées vers le haut le long de l’axe des ordonnées au fur et 
à mesure que croît le numéro de la courbe. 

On change les quantités de catalyseur dans les couches en faisant 
varier les températures initiales du gaz à l'avant de ces couches et 
les valeurs du degré de transformation à leur extrémité. Les condi- 
tions de minimum du volume total de catalyseur entraînent Îles 
équations 

oV4 0V; 9Va 


— — + -_—— 


pese 
LL LC, VL.67 
. Otn_1, K + 0Zn-1, K 03 ( ? ) 
D (Va +Vn)  O(Vate+Vn) 0m 


Celles-ci sont complétées par les équations de détermination de la 
quantité d'air à ajouter, de la concentration des mélanges réagis- 
sants, des degrés de transformation à l'équilibre, du temps de contact 
et de La température du gaz à l’extrémité de chaque courbe. Dans le 
calcul du régime optimal pour un appareil de contact à cinq couches 
avec refroidissement par air, le nombre d' équations est de 31 si l'on 
se donne les degrés de transformation initial et final, la concentration 
initiale et le volume initial du gaz. À l’aide de calculateurs numé- 
riques, on peut résoudre ces équations rapidement et pour un grand 
nombre de versions. 

Dans les appareils à échangeur thermique intermédiaire (AEM) $ 
on doit «casser» le processus dans chaque couche pour un degré 
de transformation déterminé, qui est défini par le chauffage maximal 
que peut supporter le catalyseur. C’est pourquoi le régime de tempé- 
rature d'une telle couche adiabatique est très sensible aux condi- 
tions à l’entrée (température, quantité de mélange réagissant, con- 
centration). Par exemple, la sensibilité paramétrique de la tempéra- 
ture à la sortie de la couche, x, à la température à l’entrée #y vaut 
dtx/dtx Æ 4,5 pour le processus d'oxydation du méthanol. 

Quand la perturbation qui suit chaque couche « ne s'éteint pas», 
elle croît progressivement de couche en couche. Afin d'« éteindre» 
ou d’atténuer notablement la perturbation consécutive à une couche 
de catalyseur et d'empêcher qu'elle se propage dans l'appareil, il 
est bon d'effectuer le refroidissement intermédiaire dans des échan- 
geurs munis d'un agent transmetteur de chaleur secondaire; alors, 
en prenant l'excédent de surface adéquat, on peut y amortir la per- 
turbation. Dans d’autres cas, il est nécessaire d'appliquer des métho- 
des spéciales de stabilisation du régime de chaque couche. 

Dans les échangeurs thermiques intermédiaires, on peut atténuer 
la déviation du régime de fonctionnement de toutes les couches, 
sauf la dernière. Pour que la sensibilité paramétrique de cette der- 
nière couche soit elle aussi petite, il faut que la réaction s'y déroule 
jusqu'à la fin. Le nombre de couches adiabatiques de catalyseur 
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nécessaire à un AEM est égal au rapport de la valeur AT, du chauffa- 
ge adiabatique de la réaction à l'intervalle de température AT, 
sous lequel le catalyseur travaille. Enfin, par rapport à l’appareil 
à échangeur interne, l’AEM est de construction plus simple et de 
montage plus commode; il possède en général une surface d'échange 
thermique plus petite et se caractérise par uné distribution plus 
uniforme du mélange réagissant dans le catalyseur. 

Ces particularités de l’'AEM sont d'une grande importance lors- 
qu'on construit des appareils de grande puissance. On note avec 
cela une certaine complication du système de contrôle automatique 
destiné à stabiliser le régime de travail de chaque couche ; mais elle 
ne joue pas un rôle essentiel. 

Les AEM sont d'un emploi propice à la conduite de réactions 
exothermiques réversibles, dans lesquelles le degré de transformation 
à l'équilibre diminue quand la température s'élève. IL est donc pos- 
sible d'obtenir le degré de transformation à l'équilibre à l'extrémité 
de chaque couche adiabatique de catalyseur. Les couches ont alors 
chacune une sensibilité paramétrique très faible. Cette circonstance 
permet d’une part d'employer un norabre de couches pratiquement 
indéterminé, et d'autre part, d'utiliser n'importe laquelle des métho- 
des de refroidissement entre Les couches (addition de mélange réagis- 
sant froid ou de gaz d'une autre composition initiale dars les échan- 
geurs thermiques) ; elle permet également d'employer dans les échan- 
geurs intermédiaires, comme agent de transfert thermique, le mélange 
réagissant initial et un agent transmetteur de chaleur secondaire. 

Ainsi, l'emploi d’un AEM est le plus indiqué : 1} pour traiter les 
processus exothermiques réversibles ; 2) si l’on utilise des échangeurs 
thermiques intermédiaires avec agent transmetteur de chaleur se- 
condaire ; 3) pour réaliser des processus dans lesquels le degré de 
transformation atteint dans la dernière couche de catalyseur est 
proche du degré maximal ; 4) pour les appareils de grande puissance. 

Dans les appareils à échangeur thermique interne (AET), la chaleur 
qui se dégage est évacuée en même temps hors de la zone de réaction 
à travers la surface d'échange thermique. C'est pourquoi les AEI 
sont assez compacts et de gabarit modeste. Toutefois, pour assurer 
l'évacuation de chaleur voulue, il faut loger à l'intérieur de la couche 
de catalyseur une assez grande surface, ce qui entraîne que les AEIT 
sont en général des appareïls avec tuyau. Pratiquement, ceci signifie 
qu'un appareil à contact se compose d’un grand nombre (jusqu'à 
plusieurs milliers) de petits appareils à tubes fonctionnant en parallè- 
le. | | 

Pour conduire le processus en régime technologique normal, il 
faut que tous les tubes aient un fonctionnement tout à fait identique. 
Or, ces tubes, en général, ne sont pas calibrés et n'ont pas strictement 
le même diamètre ; en outre, il est difficile d'assurer que la charge 
en catalyseur soit la même dans tous les tubes. Il est clair que ceci 
aboutira à une répartition inégale du mélange réagissant et que les 
régimes de travail des tubes différeront jusqu'à un certain point. 
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Le contrôle du fonctionnement de l'appareil est rendu difficile : 
le régime de température du catalyseur admet un maximum à l’inté- 
rieur de la couche où il se trouve ; de plus, le point le plus « dange- 
reux» du réacteur est précisément le domaine des températures maxi- 
males. L'introduction de différents appareils de mesure dans des tubes 
de faibles dimensions modifie profondément l’état aérodynamique 
de la couche et son régime de fonctionnement. Par suite, les indica- 
tions des capteurs différeront elles aussi des valeurs vraies de la 
température dans les tubes non contrôlés. Le contrôle présente encore 
une complication supplémentaire dans le fait que lorsque le régime 
de travail de l'appareil varie, la position du domaine des tempéra- 
tures maximales change aussi à l'intérieur de la couche. 

Dans un AEÏ, le paramètre d'évacuation de la chaleur est appro- 
ximativement constant le long des tubes. Par contre, la vitesse du 
processus et donc l'intensité du dégagement de chaleur varient 
fortement à mesure que la réaction évolue, surtout avant que les 
réactifs n'aient été complètement dépensés. Il peut en résulter 
à l’extrémité (dans le sens du mouvement du gaz) un refroidissement 
des fragments de catalyseur et une diminution brusque de la vitesse 
du processus. Pour cette raison, il vaut mieux employer des appareils 
à schéma combiné, dans lesquels la transformation, à l'extrémité, 
a lieu adiabatiquement avec accroissement de la température. Le 
fonctionnement de tous les tubes s'y égalise aussi dans la couche de 
catalyseur (« sauts» possibles du gaz, degrés de transformation non 
identiques dans les différents tubes, etc.). Toutefois, les difficultés 
de contrôle des AEÏ sont propres aussi aux appareils à schéma com- 
biné. 


Stabilité du système à contrôler et schémas de soustraction de 
chaleur. Le contrôle des réacteurs par soustraction de chaleur doit 
être relié à la question de la stabilité thermique du réacteur. Dob- 
kine !? a fait une analyse des schémas de contrôle des réacteurs rem- 
plis de catalyseur solide où il tient compte de leur stabilité. 

La quantité totale de chaleur soôustraite par l'agent réfrigérant 
est donnée par l'expression : | 


Qrr = AF(T — Trr), (VI,69) 


où T' est la température de la couche, 7'yr la température moyenne 
(plus exactement la température en moyenne logarithmique) de 
l'agent réfrigérant, F la surface d'échange thermique, À le coefficient 
de transmission de la chaleur. 

Si, dans la discussion sur la stabilité d’un processus, Trr est 
pris comme un facteur extérieur invariable, la dérivée de la quantité 
de chaleur soustraite par rapport à la température de la couche est 
égale à 


SR KP. (VI,70) 
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Si l’on analyse la stabilité de l'appareil dans son ensemble en 
tenant compte des variations de la température Trr de l'agent 
réfrigérant, on trouvera! 


ER = KF(1-SER). (VI,71) 


aT 


Quand la température T s'élève dans la couche, la quantité de 
chaleur enlevée augmente et la température Trr croît elle aussi si 
l'arrivée d'agent réfrigérant ne varie pas. Autrement dit, on a 
dTpr /dT >> 0, et la valeur de la dérivée dQrr/àT définie par l’expres- 
sion (VI,71) est donc plus petite que la valeur trouvée. 

Ainsi, la variation réelle de Qrr en fonction de Ta dans l’appa- 
reil une pente plus faible que celle que l’on prend en étudiant les 
processus proprement dits; parallèlement, le domaine des régimes 
de température stables se rétrécit en comparaison du domaine de 
stabilité du processus chimique. 

L'influence du système de refroidissement sur la stabilité de 
l'appareil dont on contrôle la température, ainsi que les variations 
des conditions de stabilité qui apparaissent lorsqu'on passe de l'étude 
de la stabilité du processus proprement dit à celle de la stabilité 
de tout le groupe d'appareils, seront examinées ci-dessous sur l’exem- 
ple de quatre schémas types de soustraction de chaleur. Des recom- 
mandations sur la commande des processus seront fournies en se 
fondant sur l'analyse comparée des systèmes de soustraction de cha- 
leur ainsi décrits. 

Systèmes à agent réfrigérant en phase unique. Dans ce cas, la varia- 
tion de la quantité de chaleur soustraite résulte de celle du débit de 
l'agent réfrigérant. On peut prendre comme exemple d'installation 
réalisant un tel système un appareil muni d’un échangeur thermique 
interne à la sortie duquel l'agent réfrigérant, même en forçant au 
maximum, ne chauffe e jusqu'à la température d'ébullition. 

Du point de vue de la commande du processus, ce système est 
défavorable, car l'échangeur thermique est un maillon dont la capa- 
cité est répartie en longueur, ce qui provoque une inertie considé- 
rable du système dans le canal de l’action de commande. Dans le 
même temps, les perturbations agissent directement sur le maillon 
fondamental du système — « le processus» — avec la caractéristique 
de transfert inhérente au maillon à une capacité si l'appareil fonction- 
ne suivant un modèle de mélange. 

Systèmes à évaporation partielle de l'agent réfrigérant. Dans ce 
cas, la variation de la quantité de chaleur soustraite s'obtient en 
modifiant la pression des vapeurs des agents réfrigérants, et donc les 
températures du mélange liquide — vapeur et du générateur de 
vapeur. 

Dans un tel système de soustraction de chaleur, la commande de 
la pression dans le générateur de vapeur se fait en amenant dans 
le condensateur un agent réfrigérant secondaire (de l’eau le plus 
souvent). Le niveau auquel on remplit initialement par l'agent 
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condensé le volume intérieur du système générateur de vapeur — 
condensateur est choisi tel qu'il sorte du mélange liquide — vapeur 
hors du générateur même en forçant au maximum. 

= Les variations relatives de la température Trr du mélange 
liquide — vapeur (agent réfrigérant secondaire) et les quantités de 
vapeur condensées sont les paramètres intérieurs du système; les 
actions extérieures sont toujours les variations relatives de la charge 
en mélange réagissant initial et celles de la température de ce mélan- 
ge, de la température initiale de l'agent réfrigérant et de son débit. 

Quand la température de la couche s'élève sans que l’arrivée 
d'agent réfrigérant secondaire subisse des variations, la pression 
et la température du mélange liquide — vapeur dans le générateur 
de vapeur ne restent pas constantes, mais commencent à croître, 
ce qui conduit (comme dans le cas considéré plus haut) à un rétrécis- 
sement du domaine de stabilité de l'installation dans son ensemble 
par rapport au domaine de stabilité du processus proprement dit. 

Systèmes à évaporation complète de l'agent réfrigérant. Dans ce cas, 
la variation de la quantité de chaleur soustraite s'obtient en modi- 
fiant le niveau du mélange liquide — vapeur dans le générateur de 
vapeur, c’est-à-dire la surface d'échange de chaleur effective. Dans 
de tels systèmes, la commande du niveau du mélange s'effectue en 
faisant varier l’arrivée d'agent condensé à évaporer dans le généra- 
teur. Il peut se faire que le système à évaporation complète soit 
analogue au système à agent réfrigérant en phase unique (ci. ci- 
dessus) en ce qui concerne l'agencement de son appareillage ; mais 
ses paramètres de construction et d'exploitation doivent être choisis 
de telle manière que même en forçant, l'agent condensé qu'on a 
amené dans le générateur achève de s'évaporer à l'intérieur de 
celui-ci. 

Quand le bilan thermique initial n'est plus respecté, on ne peut 
aboutir à un nouvel état d'équilibre qui permette, par évaporation 
de la quantité primitive d'agent condensé, d'accroître la quantité 
de chaleur enlevée sans que varient la température et la pression 
initiales. | | 

Ainsi, les appareils qui utilisent des systèmes de soustraction 
de chaleur avec évaporation complète de l'agent réfrigérant fonction- 
nent toujours à des régimes dépourvus d'état d'équilibre stable. 

Le système à évaporation complète est le système de commande 
le plus avantageux, en raison des propriétés dynamiques impliquées 
par le phénomène de « gonflement» du mélange liquide —— vapeur 
dans le générateur. Quand Ia température de la couche s'élève, 
l'augmentation correspondante du flux de chaleur s'accompagne dans 
le générateur d'un accroissement de la teneur en vapeur du mélange, 
lequel subit un « gonflement», c'est-à-dire une hausse de niveau, 
d'où une augmentation de la surface d'échange de chaleur effective. 
Il en résulte un effet supplémentaire d'auto-égalisation. Toutefois, 
ce genre d'auto-égalisation n'agit qu'un certain temps. Peu à peu, 
à la suite du déséquilibre subi par le bilan matériel du générateur 
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de vapeur, les réserves disponibles d'agent réfrigérant s’évaporent, 
de sorte que le niveau du mélange et la surface de refroidissement 
effective se réduisent lentement. 

Systèmes de soustraction de chaleur à évaporation complète de l'eau. 
Ils sont employés avec succès dans le processus d’oxydation de la 
naphtaline en anhydride phtalique dans une couche de catalyseur 
à l’ébullition, ainsi que dans les appareils d'oxydation du benzol 
en anhydride maléique (processus instable). 

S'ystèmes sans agent réfrigérant. Dans ce cas, le refroidissement de 
la masse en réaction, c’est-à-dire la soustraction de chaleur, s'obtient 
uniquement en réchauffant le mélange initial dans le réacteur. La 
commande du régime de température du réacteur est alors assurée 
en faisant varier la température initiale (à l'entrée de l'appareil) 
du mélange de départ, grâce à la modification, par exemple, de la 
proportion des débits des courants chauffé et non chauffé. 

Les variations du régime de température du processus n’exercent 
pas d'influence directe sur la température du mélange initial lorsque 
le chauffage partiel préalable de ce mélange est effectué comme un 
chauffage indépendant, non comme un chauffage de régénération. 
Avec ces restrictions, la température T', du mélange initial peut être 
considérée comme un paramètre extérieur indépendant, et la condi- 
tion de stabilité de l’appareillage dans son ensemble coïncide dans le 
cas présent avec celle du processus proprement dit. 
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CHAPITRE VII 


ÉLÉMENTS DE SYNTHÈSE ET D’ANALYSE 
DES SYSTÈMES DE LA TECHNOLOGIE CHIMIQUE 


On a vu au chapitre I le schéma général de ja hiérarchie d'une 
production chimique. Les principes de l'analyse cybernétique des 
processus types de la technologie chimique.et des processus chimiques 
constituant l'échelon inférieur de la hiérarchie ont été examinés 
dans les chapitres qui précèdent. 

Le présent chapitre est consacré aux principes cybernétiques de 
synthèse et d'analyse, non plus de processus individuels, mais de 
l'ensemble composé par ces processus sous la forme d'agrégats, ceux- 
ci constituant un réseau technologique d'appareils au second niveau 
de La hiérarchie — le niveau de l'atelier d’une usine chimique. 

Au premier échelon de la hiérarchie, on recherche séparément les 
régimes de travail optimaux des divers appareils, tandis qu’au second 
échelon, lors de la synthèse des processus types dans les agrégats, 
il se peut que les optima relatifs à chaque appareil soient modifiés 
sous l'influence des actions exercées les uns sur les autres par les 
appareils de l’agrégat. C'est pourquoi la synthèse d'un système de la 
technologie chimique (STC) doit prévoir l'optimisation de l’agrégat 
dans son ensemble, sachant que Le but final est de déterminer le 
fonctionnement optimal de tout le système. 

Dans la résolution des problèmes de synthèse et d'analyse d'un 
STGC, on peut représenter un processus type technologique comme 
un opérateur technologique élémentaire effectuant une action quali- 
tative et quantitative sur les courants de matrice et d'énergie dans le- 
système !. Les opérateurs fondamentaux de la technologie chimique 
sont (fig. VII-{,a à c): l'opérateur de mélange, l'opérateur de trans- 
formation chimique et l'opérateur de séparation. Ces trois types 
d'opérateurs sont à la base de tout processus technologique. En outre, 
des opérateurs auxiliaires participent au système technologique; ils 
réalisent le chauffage (le refroidissement) et la compression (la déten- 
te) (fig. VIL-1,d, e). 

Dans la synthèse d’une production chimique quelle qu'elle soit 
peuvent être utilisés les types suivants de liaisons technologiques 
entre des appareils: le courant en série (fig. VII-2a) 
qu'on emploie dans les schémas de technologie chimique en blocs. 
(par exemple, fabrication de l’ammoniac), et aussi lorsqu'il faut 
élever le rendement d’un opérateur technologique donné (par exem- 
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Fig. VII-1. Opérateurs de la technologie chimique: 


a — opérateur de mélange; b — opérateur de transformation chimique; c — opérateur de 
séparation; d — opérateur de chauf os ns e — opérateur de compression 
ou de en 


d 


Fig. VII-2. Système de technologie chimique avec courants en série (a), en 
parallèle (b), inverse (c) et croisé (d) 


ple, on fait appel à une cascade de réacteurs chimiques pour atteindre 
un plus haut degré de transformation) ; le courant en paral- 
lèle (fig. VII-2,b), qu'on utilise lorsqu'on doit augmenter la 
puissance du système ou qu'on obtient parallèlement les semi- 
produits À et B qui vont à la fabrication du produit C'; le cou- 
rant inverse ou recyclage (fig. VII-2,c), qui s'emploie 
pour obtenir une utilisation plus complète de la matière première 
ou de l'énergie, et aussi à des fins de régénération; le courant 
croisé (fig. VII-2,d), qui permet un usage efficace de l'énergie 
dans le système. 

La synthèse d'un STC est réalisée suivant les étapes suivantes: 
1) l'étape de la mise en accord et de la répartition des courants, où 
l’on détermine les courants de matière et d'énergie dans le système 
et où l’on choisit les charges des appareils en résolvant les équations 
de bilan (cette étape est fondamentale pour les calculs ultérieurs 
portant sur le système à créer); 2) l'étape du choix et du calcul de 
l'équipement technologique, durant laquelle on calcule les dépenses 
en capital sur le système; 3) l'étape de l’élaboration d'un modèle 
de coût du système, où l’on détermine toutes les dépenses à la créa- 
tion du système, on formule une fonction économique objective et 
on examine les diverses variantes possibles pour les schémas de 
production; 4) l'étape de l'optimisation de la fonction économique 
par variation des paramètres qui figurent dans le modèle de coût ; 
l'achèvement des calculs à cette étape est associé au choix du schéma 
technologique de production. 

Pour résoudre les problèmes d'optimisation des chaînes techno- 
logiques chimiques les plus simples (en série et en parallèle), on peut 
appliquer les méthodes d'optimisation classiques ainsi que la métho- 
de de programmation dynamique et le principe du maximum. Mais 
l'optimisation des chaînes complexes, comprenant embranchements 
et recyclages, nécessite la mise au point de méthodes spéciales. 


1. Position des problèmes de synthèse des STC 
et méthodes de résolution de ces problèmes 


La synthèse des productions chimiques peut poser deux problè- 
mes : 
1) Les types de processus technologiques et d'appareils étant 
spécifiés, on demande de chercher la meilleure structure technolo- 
gique d'une fabrication déterminée en comparant les différentes 
versions des schémas technologiques. Dans ce cas, chacun des pro- 
cessus figurant dans le système est fourni seulement par ses caracté- 
ristiques d'entrée, sans qu'on en fasse une description mathématique 
détaillée. Ceci donne la possibilité d’assembler l’un à l’autre diffé- 
rents processus en réunissant les flux d'information correspondants 
et d'en tirer une représentation des propriétés du système dans son 
ensemble. 
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2) La structure technologique d'une production donnée étant 
spécifiée, on demande de choisir les types de processus technologiques 
et d'appareils et d'optimiser leurs indices de fonctionnement. Chacun 
des processus figurant dans le système n'est pas considéré alors comme 
une « boîte noire», mais est représenté par un système d'équations 
qui comprend aussi ses caractéristiques cinétiques (on utilise le 
modèle mathématique du processus type). Ensuite, on transforme 
et on simplifie ces équations, puis on résout le problème d'optimi- 
sation des indices de fonctionnement. 

Les deux problèmes de synthèse d’un STC ont leurs avantages et 
leurs inconvénients pour ce qui est de la complexité de leur pro- 
gramme numérique de résolution. La résolution du premier problème 
est plus simple et ne réclame pas de la part de l'ingénieur des connais- 
sances particulières en programmation ; mais elle s'accompagne d'une 
procédure numérique de longue durée. La résolution du second pro- 
blème permet d'effectuer plus vite l'optimisation des appareils, 
mais exige à cette fin un supplément de connaissances et de méthodes 
mathématiques en optimisation et en programmation. 

Nous examinerons dans ses grandes lignes le programme numéri- 
que dont l'emploi est le plus efficace pour déterminer la structure 
technologique optimale d'une production chimique 4. Soit à chercher 
le schéma technologique optimal d’un système d’évaporation compo- 
sé de trois évaporateurs. Deux versions sont possibles pour organiser 
les courants de vapeur et de solution : la version à courant direct avec 
chauffage préalable de l'alimentation (fig. VII-3,a) et la version 
à courant inverse (fig. VII-3,b). Pour résoudre le problème, il faut 
disposer de trois types de modèles mathématiques : pour l’évapora- 
teur, pour l'échangeur thermique et pour le séparateur des courants 
qui relient les paramètres d'entrée et de sortie des processus corres- 
pondants (fig. VII-4). Un séparateur a ainsi six paramètres d'entrée : 
trois pour le courant liquide (débit, température, composition) 
et trois pour la vapeur introduite (débit, température et température 
de saturation). Chaque courant d’information est affecté d'un numéro 
(par exemple, 2 pour la température), qu'on utilise pour établir les 
liaisons entre les appareils. Dans le présent programme numérique, 
chaque courant physique est représenté par plusieurs courants d’in- 
formation; cette représentation est plus souple que celle d’un pro- 
gramme où l’on opère avec des courants d'information analogues 
à des courants physiques, mais où les paramètres ont plusieurs 
valeurs numériques. . 

Au début de la résolution du problème de synthèse, il est néces- 
saire d'introduire les liaisons entre les appareils, de numéroter ceux- 
ci et d'établir l'ordre dans lequel les calculer, afin de minimiser le 
nombre d'équations et d’exclure les procédures itératives. On le fait 
dans le programme numérique à l'aide d’une opération spéciale 
A (2, 1,.6, 6), qui signifie que l'appareil 2 se rapporte au type 1 et 
admet six entrées et six sorties. Le type de l'appareil indique le 
caractère de la procédure numérique (par exemple, le type Z peut 
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Fig. VII-3, Systèmes d'évaporation à courant direct (a) et inverse (b): 
1 à 8 — courants d’information (cf, fig. VII-4) 
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Fig. VII-4. Représentation symbolique des courants d'entrée et de sortie d’un 
évaporateur (a), d'un réchauffeur (b) et d'un séparateur de courants (c) 


désigner le calcul de l’évaporateur). Après avoir ainsi numéroté les 
appareils, on établit les liaisons qui les unissent au moyen d’une 
autre opération spéciale, B (1, 4, 2, 4), qui signifie que l'appareil Z 
est relié par la sortie 4 à l'appareil 2 à travers l'entrée 4. Alors, si 
l’on prend par exemple dans le système à courant direct l'évaporateur 
médian #, les liaisons s’exprimeront ainsi : opérations B (2, 2, 8, 1); 
(1, 2, Ÿ, &) ; (Z, ÿ, 3, 3) ; (Z, 4, , 4) ; (Z, 9, 3, 2); (Z, 6, 3, 6). Pour 
l'évaporateur 2 dans le système à courant inverse, on a: opérations 
PE 
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Fig. VII-5. Structure type d’une production chimique 


Pour écrire le programme des calculs de façon plus condensée, 
on utilise l'ALGOL. On calcule ensuite, en tenant compte des re- 
cyclages, les courants thermiques et matériels du système d'appareils 
liés ainsi obtenu. | 

On peut illustrer la résolution du second problème de synthèse 
d’un STC sur l'exemple de schéma type technologique .indiqué 
fig. VII-5. Il y a dans ce schéma une corrélation fonctionnelle entre 
les appareils. Ainsi, un réacteur qui donne un haut degré de trans- 
formation facilite le fonctionnement du centre de séparation; d’un 
autre côté, Le travail d’un réacteur à bas degré de transformation 
peut être compensé en intensifiant le processus d'absorption. IL 
existe donc une version de compromis pour le choix de cet appareilla- 
ge. De la même manière, il y a une relation entre l’absorbeur et la 
colonne de rectification: les conditions sur la rectification sont 
d'autant moins exigeantes que l’absorbeur est plus efficace. Ainsi, 
il est nécessaire de considérer le système technologique comme 
un tout et de déterminer les caractéristiques des différents processus 
en conformité avec le problème général d'optimisation. 

En ce sens, l’exemple présent se distingue de celui qu’on a exami- 
né précédemment, et dans lequel on étudiait la structure des courants 
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pour un grand nombre de versions possibles du schéma technologique. 
Le problème qu’on résout ici est celui de l’optimisation des corré- 
lations entre les processus dans le cadre d'un schéma technologique 
déterminé à grand nombre de variables, où chaque appareil, de numé- 
ro nr, a k variables d'entrée et m variables de sortie. Si l’on a entre 
les variables (courants) d'entrée et de sortie une relation linéaire, 
le modèle mathématique de l'appareil peut s'écrire sous la forme : 


Lt] = CR) X [Xu]. 


Ici, (Yhl et [XX] sont respectivement les vecteurs des variables 
d'entrée et de sortie; [R%:] est une matrice de transfor- 
mation dont les colonnes correspondent à chaque variable 
d’entrée et les lignes à chaque variable de sortie, et dont l'élément 
matriciel est une certaine fonction de transformation de la variable 
d'entrée en la variable de sortie. On obtient les éléments de cette 
matrice en résolvant conjointement les équations linéarisées de la 
cinétique, de l'équilibre de phase et du bilan matériel du STC. 

Si l'on fait les hypothèses convenables, la matrice de transforma- 
tion peut être entièrement indépendante du vecteur du courant 
d'entrée. Par exemple, dans l'étude d’une colonne de rectification, 
on peut écrire pour deux composants à et j quelconques : 


_ HA —fà 
f/(A—f;) ? 


cette équation signifie que les compositions des composants le plus 
volatil et le moins volatil déterminent le nombre minimal d'échelons 
de séparation N. La matrice de transformation relative à la colonne 
de rectification reste constante si les composants ont des compositions 
fixées et si la volatilité relative a;, ne change pas. Pour l’absorbeur, 
le degré de transformation est défini par le nombre d'échelons de 
séparation et le facteur du potentiel de diffusion. La matrice de 
transformation relative à l’absorbeur reste elle aussi constante si 
les variations de composition de l'alimentation n'agissent pas sur le 
facteur du potentiel de diffusion. | 

Lorsqu'une réaction irréversible du premier ordre a lieu dans des 
réacteurs à écoulement homogènes, le degré de transformation 
dépend du type de réacteur: 

pour un réacteur de mélange idéal, 

1 e 
1+XxT ? 


pour un réacteur de déplacement idéal, 


za = 1 — exp (—kr). 


Pour des réacteurs à écoulement, la matrice de transformation 
dépend seulement du temps de séjour et de la constante de vitesse. 
de la réaction (ou de la température) ; elle reste donc constante quand. 
la composition de l'alimentation varie. 
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L'utilisation des matrices de transformation contribue à faciliter 
considérablement les calculs des bilans de matière. D'une manière 
générale, pour rendre plus efficace le programme numérique de réso- 
lution de tels problèmes, il est utile de suivre les règles que voici: 

1. Minimiser le nombre des équations à résoudre lors du calcul 
des bilans matériels suivant les recyclages, par des transformations 
algébriques des équations initiales. 

2. Distinguer le calcul du bilan matériel des calculs liés à la 
construction de l’appareillage (on réduira par là le volume des cal- 
culs}; choisir des paramètres qui allègent les calculs, et non des 
paramètres représentant des entrées physiques évidentes (valeurs des 
courants d'alimentation, par exemple). Il est souvent commode de 
choisir à cette fin les compositions des courants dans les chaînes de 
recirculation. Le choix des paramètres qui sont fixes doit permettre 
de satisfaire aux deux règles précédentes. | 

Conformément à ces règles, il est pratique de se donner pour le 
schéma technologique (cf. fig. VII-5) la composition du courant 
entrant dans le réacteur (courant 7). Si cette grandeur est connue et 
si l’on a établi les dimensions et les paramètres technologiques que 
doit en principe avoir le réacteur, alors le modèle de ce réacteur, 
dont le calcul s'accompagne d’une procédure numérique assez longue, 
peut n'être utilisé qu'une fois pour trouver les degrés de transforma- 
tion des différents composants dans le réacteur. Si la fraction de 
produit en provenance du courant ? est dégagée dans l’absorbeur, et 
si l’on prend la température et la pression du processus d'absorption 
comme paramètres fixes, alors une résolution conjointe dans le circuit 
fermé réacteur — absorbeur (du courant / ou courant 4) devient 
possible sans faire aucune itération: 

Une fois effectué le calcul de bilan pour les circuits fermés réac- 
teur — absorbeur et absorbeur — colonne de rectification, on fait, 
si cela est nécessaire, le calcul cinétique de l’absorbeur, afin de 
s'assurer que la température et le débit du courant à travers l'appareil 
répondent aux conditions imposées. Ces calculs peuvent eux aussi 
se simplifier et s'effectuer sans itérations si l’on suppose que l’équi- 
libre est atteint aux extrémités de la colonne et que, de plus, les 
valeurs des paramètres correspondant à l'équilibre sont fixées. Le 
calcul cinétique de la colonne de rectification permet de préciser la 
composition du îflegme et sa quantité. Le calcul s'achève par uné 
opération d'optimisation des appareils du système, leur régime 
optimal étant déterminé par variation des sept paramètres techno- 
logiques. 


Analyse d’un STC avec application de la théorie des graphes et de 
la topologie. Les programmes numériques examinés plus ‘haut ne 
permettent pas de constater de façon parlante la liaison entre la 
structure (topologie) et les caractéristiques quantitatives de la techno- 
logie chimique. Cet inconvénient disparaît dans les méthodes d'ana- 
lyse des STC fondées sur l’application de la théorie des graphes et de 
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Fig. VII-6. Schéma fonctionnel d'un système de technologie chimique (a) et 
graphe de courants correspondant (b}; g; — courants de matière ou d'énergie 
du système 


la topologie. Pour analyser un STC, on peut utiliser des graphes de 
courants, d’information ou de signaux 5-7. 

Le graphe de courants est un graphe orienté dont les sommets 
correspondent aux appareils participant au STC considéré et dont les 
arcs (branches), qui établissent les liaisons mutuelles entre les som- 
mets, correspondent aux courants matériels et énergétiques du systè- 
me (fig. VII-6). | 

En s'appuyant sur l'étude des propriétés topologiques des graphes 
de courants des STC, on peut résoudre le problème de la d 6.c o m - 
position d’un système complexe en sous-systèmes et déceler 
les éléments technologiques à courants inverses, ce qui permet 
de simplifier l’analyse ultérieure des STC. 

À tout graphe de courants d’un STC peut être associée une matrice 
H qui traduit l'existence d’une liaison entre les sommets du graphe 
de courants, et dont l'élément générique h;; est égal à 1 ou à O sui- 
vant que le ième sommet du graphe est lié ou non par un arc au jme 
sommet. L'ordre de là matrice associée Hest (m X m), 
où m est le nombre de sommets du graphe de courants du STC. 

On démontre qu’un élément P;; = 1 de la matrice P, — H4 
(obtenue en élevant à la puissance À la matrice associée A) dénote 
l'existence dans le graphe de courants du STC d'un chemin constitué 
de À arcs et allant du ième au jme sommet du graphe. Pour former 
la matrice P;, on utilise les règles de l'algèbre de Boole. Si le graphe 
de courants du STC présente des recyclages, des un apparaîtront sur 
la diagonale principale de P;, à mesure que À augmente; en effet, 
tout chemin dont la longueur est multiple de celle d’un chemin 
fermé de recyclage peut être obtenu grâce à ce recyclage même. 

Nous nous servirons des propriétés, mentionnées ci-dessus, de la 
matrice associée Æ et des matrices P; pour résoudre le problème de la 
décomposition d’un STC dont le graphe de courants (fig. VII-7) 
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comporte huit sommets et treize arcs. Dans ce STC, le courant de 
matière ou d'énergie reliant les appareils à et j sera noté q;;. Le 
système a pour courants d'entrée g; et g, et pour courant de sortie qs. 


Fig. VII-7. Graphe de courants d’un système de technologie chimique 


Les équations de bilan matériel ou énergétique pour le STC considéré 
sont de la forme 


Qi — Qi — Us = 0, (VII, 1) 

Qi2 + Q3a — G2s = 0, (VII,2) 
Gas T is — so — Gas — UN (VIL,3) 
Qu — Qu = 0, (VII ,4) 

Gas + Qis + Qne — 56 — 0, (VIL,5) 
Oo Q6e — Gen = 0, (VIT,6) 
Qer — 18 — rs = 0, (VIL,7) 

Que — q8 = 0. (VIL.8) 


On obtient donc huit équations de bilan interdépendantes liant 
treize variables, dont une partie peut être donnée à l'avance. Pour 
simplifier le processus de résolution du système formé par les équa- 
tions de bilan du STC (VII,1) à (VIL,8), il faut les calculer dans un 
ordre déterminé et désigner le groupe des équations qui sont à résou- 
dre conjointement. Pour cela, on effectue une décomposition du graphe 
de courants de STC (fig. VII-7) en sous-systèmes d'ordre inférieur, 
qui peuvent inclure aussi bien des sommets isolés que des groupes peu 
nombreux de sommets de ce graphe. | 

L'analyse de la matrice associée au graphe de courants (fig. VII-7), 
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OOOO0O002 
ODLOOOmORMEW 
DODOOOORES CC 
DOSCDLOOCOOR 
OOOOeRrOC© 

SOSLROGCOO OS 
DOmOOOOO“N 
OrnOSOCOC©oo 


montre que le STC n'a pas de recyclages simples (il n'y a aucun élé- 
ment unité sur la diagonale principale de A); les colonnes 1 et 4, 
qui ne comportent que des éléments nuls, correspondent aux sommets 
du graphe qui ne sont précédés d'aucun sommet, et la ligne 8, con- 
tenant elle aussi seulement des zéros, correspond au sommet du gra- 
phe qui n'est suivi d'aucun sommet. Les sommets 4 et 4 du graphe 
de courants du STC (fig. VII-7) sont par eux-mêmes des sous-systè- 
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Lg = 4e 


Fig. VII-8. Graphe de courants transformé d’un système de technologie chimique, 
obtenu après les première et seconde étapes de la décomposition 


mes, pour lesquels les équations (VIT,1) et (VIL,4) sont à considérer 
comme les pas initiaux de la procédure numérique de résolution des 
équations de bilan (VII,1) à (VIL,8); ces pas sont réalisés à partir 
de l'information fournie au départ par l'extérieur, c’est-à-dire des 
variables données q*, g* et q%.. Le sommet.8 du graphe est également 
un sous-système indépendant, pour lequel l'équation de bilan 
(VII,8) correspond au dernier pas de la procédure numérique; ce 
pas est réalisé à partir de l'information intérieure au STC, c'est-à-dire 
de la variable 9%, qui est tirée de l’analyse des équations de bilan 
(VII,1) à (VIT,7). 

On simplifie par conséquent la matrice associée initiale Æ en 
supprimant les lignes et les colonnes de numéros {, 4 et 8; la matrice 
associée obtenue 


H, — 


I © C1 © N9 

OO © OO = © N 
OO OOOSC 
= OOosmOC 
OOBOOCOS 
Or OoTCs 


correspond à un graphe de courants transformé (fig. VII-8). 
L'examen du graphe de courants (cf. fig. VIT-8) et de la matrice 
associée ,, dont toutes les lignes et les colonnes comportent au 
moins un élément non nul, montre qe le graphe de courants possède 
des sommets formant des groupes cycliques fermés (ou recyclages). 
On appelle recyclages indépendants les recyclages 
du graphe de courants du STC dont aucun sommet n'appartient à un 
autre recyclage. Les sommets du graphe qui figurent dans des recycla- 
ges indépendants constituent par eux-mêmes un sous-sysième, et les 
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équations de bilan qui leur correspondent doivent être résolues 
conjointement. 
L'analyse de la matrice P,— H, qui prend la forme 


2 4 O0 1 O0 O0 

3 1 O0 1 O0 1 0 

5 0 0 0 O0 1 

6 0 0 1 0 OC 

7 0 0 0 1 0 

et de la sous-matrice A, de la matrice J7,, 
Re 
5 r0 0 

HI: 6 E 0, 

7 LO O 


montre que les sommets 2 et 3 appartiennent à un recyclage indé- 
pendant (ce qui résulte immédiatement d’un examen du graphe de 


Fig. VII-9. Graphe de courants du sous-système formé par les sommets 5, 6 et 7 


courants sur la fig. VIIL-8) et forment par eux-mêmes un sous-système. 
La résolution conjointe des équations de bilan (VII,2) et (VIL,3) 
donne le troisième pas de la procédure numérique. L'étape suivante 
de la décomposition du graphe de courants initial (fig. VII-7) con- 
siste à simplifier la matrice Æ, en supprimant les lignes et les colon- 
nes de numéros 2 et 3; on en tire la matrice associée 


5 6 7 
5/01 0 
B=6| 0 0 1l? 
11101 


à laquelle correspond le graphe de courants de la fig. VII-9. L'analyse 
de ce graphe et de la matrice P;, = Hi, 


o 6 7 


5 4 O0 O0 
Ps=68 | 0 4 ol 
710 01 


montre que le groupe des sommets 5, 6 et 7 du graphe de la fig. VITI-9 
forme par lui-même un sous-système. La résolution conjointe des 
équations de bilan (VII,5), (VII,6) et (VIF,7) donne le quatrième 
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pas de la procédure numérique de résolution des équations de bilan 
du STC, (VII,1) à (VIL,8). Celle-ci résulte de la décomposition du 
graphe de courants du STC (fig. VII-7) et se présente de la façon 
suivante : 


Etape de décomposition du Equations des sous- 
graphe de courants du STC systèmes 

U (1) 

IT (4) 

III (2) et (3) 

IV (5), (6) et (7) 

V (8) 


On effectue facilement la résolution du problème de décomposition 
du graphe d'un STC à l’aide de calculateurs ?. 


Quand on étudie la description mathématique d'un STC où l'on fait varier 
un grand nombre de paramètres, l'efficacité et la simplicité de la procédure 
numérique dépendent pour beaucoup du choix des variables que l'on doit se 
donner en tant que paramètres connus avant de commencer les calculs 6, 8. 
Sous sa forme générale, la description mathématique d’un STC peut se présenter 
comme un ensemble de N équations à M inconnues (avec habituellement N < 


< M), soit 
fi (xj) = 0, (VII,9) 
oùi=14,2, ...,N;:j—=1,2,s::., M. Pour chaque valeur de À, on a pour 
l'expressior (VII,9) de la i"® équation l'égalité 
M 
hi(cÿ= D ours. (V11,10) 
J=1 


En vue de résoudre le système d'équations (VII,9}), on doit choisir r — M — 
— N variables indépendantes (libres) et exprimer les N inconnues en fonction 
des r variables libres. 11 existe beaucoup de variantes différentes pour choisir r 
variables indépendantes parmi les M inconnues. Mais pour que le système d'équa- 
tions (VII,9) puisse être résolu, ce choix doit être tel que le mineur d'ordre N 
tiré de la matrice des coefficients [a;;] du système (VII,9) par suppression de r 
lignes et dé r colonnes correspondant aux variables indépendantes ne soit pas 
nul. Dans la pratique du calcul, par l'ingénieur, des équations destinées à la 
description mathématique de STC complexes, l'emploi de la méthode de résolu- 
tion fondée sur la recherche d’un mineur non nul conduit à des procédures numé- 
rigues volumineuses. Nous examinerons un autre de résolution du système 
d'équations (VII,9) qui permet de choisir judicieusement les r variables indé- 
| nantes et d'aboutir soit à une structure acyclique de résolution des équations 
VII,9), soit à une structure cyclique de résolution avec un nombre d'itérations 
minimal. Cet algorithme se fonde sur l'analyse du graphe d'information bilaté- 
ral, qui traduit la structure logique du système d'équations. 


Le graphe d'information bilatéral se compose d’un groupe de 
f-centres correspondant aux équations et d'un groupe de x-centres 
correspondant aux variables du système d'équations; les branches 
de ce graphe signalent les relations mutuelles entre les équations et 
les variables. On donne fig. VII-10 la représentation d’un graphe 
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bilatéral non orienté correspondant au système suivant 
d'équations de description mathématique d'un STC: 


AACREDEDES 0, 
fa (gs Tu T5) = 0, (VII,11) 
fa (tu Ts, Xe) = 0. 


Pour obtenir un algorithme de résolution du système d'équations 
d'une description mathématique de STC, on oriente le graphe bilaté- 
ral de la façon suivante. Si la variable x, est considérée comme une 
variable d'entrée de l'équation f;, c'est-à-dire si l'équation est résolue 


Fig. VII-10. Graphe bilatéral associé au système d'équations (VII,11) 


par rapport à cette variable, la branche du graphe qui joint les 
centres f; et x, est orientée de f; à x, et toutes les autres branches 
connectées au centre f; sont orientées vers f;. En règle générale, 
les variables exprimant les paramètres de construction des appareils 
du STC ne sont pas prises comme variables d'entrée et les branches 
qui partent des centres x correspondants doivent être orientées vers 
les centres f. 

On appelle degré p d'un centre du graphe bilatéral le 
nombre de branches du graphe qui sont connectées à ce centre. L'al- 
gorithme part d'un principe qui permet de trouver un bon choix 
de variables indépendantes et fournit la structure optimale de résolu- 
tion des équations de description mathématique du STC; ce principe 
est que le graphe bilatéral orienté associé à une structure 
acyclique de résolution du système d'équations doit comporter au 
moins un centre x; de degré p (x;) = { et un centre jf; de degré 
p (f;) = 1. Ceci résulte évidemment du fait que dans un graphe 
bilatéral orienté associé à une structure de résolution aéyclique, 
chaque chemin orienté doit se terminer en un centre x;. Si l'on exclut 
du graphe les centres x; et f; ayant chacun le degré p = 1, le sous- 
graphe bilatéral obtenu ne doit pas comporter de circuits ; autrement 
dit, il doit comprendre aussi au moins un centre x, et un centre f, 
ayant chacun le degré p = 1. | 

Nous emploierons cet algorithme pour résoudre les équations 
(VII,11) de la description mathématique d'un STC. Trois variantes 
sont possibles pour le choix des r — 3 variables indépendantes. 

Dans la première variante, on prend pour variables indépendantes 
Tr, 23 et æ, qui rentrent deux à deux dans chacune des équations 
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(VII,11). On en tire le graphe bilatéral orienté (fig. VIT-11,a), d'où 
il résulte que les trois équations peuvent être résolues d'emblée, 
l'ordre de leur résolution n’ayant pas d'importance. 

Dans la seconde variante, on choisit pour variables indépendantes 
les variables non appariées x, x, et x. Le graphe bilatéral corres- 
pondant à un tel choix (fig. VII-11,b) montre qu'il est nécessaire 
de résoudre en même temps trois équations ; de plus, une procédure 
numérique itérative apparaît, et la structure de résolution des équa- 
tions devient indéterminée. 


Fig. VII-11. Graphes bilatéraux orientés correspondant aux différents choix 
4 possibles de variables indépendantes 


Dans la troisième variante, on choisit pour variables indépendan- 
tes x,, x, et z. Le graphe bilatéral orienté (fig. VII-11,c) ne comporte 
plus maintenant de circuits, et la structure de résolution des équa- 
tions (VII,11) est sans aucune ambiguïté: on résout d'abord l’équa- 
tion f; par rapport à la variable de sortie x, qu'on utilise ensuite 
pour résoudre l'équation /, par rapport à la variable x. 

Nous appliquerons l’algorithme considéré plus haut pour élaborer 
ja structure de résolution des équations de la description mathéma- 
tique d’un STC (fig. VII-12,a) !: 


fi Dit —Q:—=0 

fa QC + Q5Cs — QoCo — 

fs 2 — 43 — 0 | 

fa QaCe — Qsca — ResV = 0, (VII,12) 
f5 a — a — 5 — 0 

fe 303 — Quci — ss = Ÿ 

fr Ya = C5 


où g, est un courant matériel global, c; la concentratian d'un compo- 
sant, À la constante de vitesse de la réaction, V le volume du réac- 
teur, + un facteur de séparation. | 

On dispose donc du système d'équations (VII,12), pour lequel 
N = 7et M = 13; le nombre de variables indépendantes à choisir 
est r — 6. La fig. VII-12,b montre le graphe bilatéral non orienté du 
système (VII,12). L'algorithme de résolution de ce système comprend 
les pas suivants. Au premier pas, on cherche tous les centres du 
graphe bilatéral qui sont de degré p — 1; ce sont les x-centres c,, 
V et 4, qui sont considérés comme variables de sortie. A la seconde 
étape, on supprime du graphe bilatéral initial (fig. VII-12,b) les 
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z-centres C1, V et w, ainsi que les f-centres f,, f, et f, qui leur sont 
liés. On obtient un sous-graphe bilatéral (fig. VII-13,a) pour lequel 
on répète les opérations des premier et second pas, ce qui conduit 
au sous-graphe bilatéral de la fig. VII-13,5. On prend finalement 


Qsls) 


Alimentation Produit 
GG) : 


Mélange Réacteur Séparation 
q 


Fig. VII-12. Schéma fonctionnel d'un système de technologie chimique (a) et 
graphe bilatéral non orienté (b) correspondant au système d'équations (VII,12) 
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Fig. VII-13. Sous-graphes bilatéraux 


pour variables indépendantes €, c:, C5, 9 Qs et R. La structure 
générale de résolution du système (VII,12), représentée fig. VII-14, 
est la structure optimale, puisqu'elle ne comporte pas de circuits 
exigeant des calculs itératifs. | 

Dans l'analyse des équations de la description mathématique d’un 
STC, les conditions technologiques sont souvent liées à la nécessité 
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de limiter à l'avance les valeurs de certaines variables, ce dont il 
faut tenir compte en choisissant les variables indépendantes. Si par 
exemple il existe une contrainte sur la charge du réacteur, on attribue 
d'avance à g, le rôle de variable indépendante, en perdant ainsi un 
degré de liberté, et l’on réduit le graphe bilatéral initial, toujours 
à l’aide du même algorithme. 


MES D f 
: f:) 7 | € me De 
7 ñ N ü: : 


ur 
F £ : É 
Fig. VII-14. Structure optimale de Fig. VII-15. Graphe de signaux 
résolution du système d'équations d'un système de technologie 


VI1,12) chimique 


Pour mettre en évidence l'influence des divers processus sur les 
propriétés du STC dans son ensemble, le plus commode est de faire 
appel au graphe de signaux du système. 

Le graphe de signaux est un graphe orienté associé aux équations 
linéarisées de la description mathématique du système; il reflète 
les relations de cause à effet entre les variables (signaux) et les para- 
mètres du système ; les centres du graphe de signaux correspondent 
aux variables du système, et les branches aux coefficients qui caracté- 
risent la liaison entre ces variables. La fig. VII-15 représente le gra- 
phe de signaux d'un STC dont la description mathématique prend l& 
forme de l'équation matricielle 


L: ko ku 0 0 : 

1 
Lol — |Ækoz y Ù ka | X Fa 
La 0 kis Kog 0 Ts 


L'analyse d'un STC à l'aide de graphes de signaux simplifie 
considérablement le calcul des fonctions de transfert du système et 
de la sensibilité de ses caractéristiques à une variation de ses para- 
mètres. Une telle analyse facilite la prise en considération de l'influ- 
ence des recyclages et de l’action des parasites sur le STC; elle 
simplifie le problème de la mise au point de systèmes de commande 
stables et peu sensibles. 

La sensibilité d'un STC est définie comme le rapport de la varia- 
tion du coefficient de transmission du système (en pourcentage) 
à la variation (en pourcentage) du coefficient de transmission de l’un 
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de ses sous-systèmes ou à celle d’un certain paramètre du système f: 


SE -. ÔK/K _ ôln X 
Ki; ÔKi/Ki Ôln À; ? 


où X est le coefficient de transmission total du système, X; Le coeffi- 
cient de transmission d’un des sous-systèmes ou bien un paramètre 
du système. 

On entend par coefficient de transmission le 
rapport de la variation d’un indice caractérisant les propriétés du 
système (par exemple, la qualité du produit} à celle de telle ou telle 
action extérieure (par exemple, 
les charges du système). 


q 4 U Si l'on dispose d'un graphe 
de signaux du STC, on peut 
Échangeur définir directement d'après ce 
ENETTUGUE  pÉcteur graphe la sensibilité du système 
DS à la variation d'un paramètre «, 
ki à l’aide de la formule 
D & (Z Px x Ax)° 
b CL 


À Npigis ! 
Fig. VII-16. Système de technologie 2 Px X AK 


chimique: initial (a) et son graphe de - + | 

signaux (b); q; — courant thermique où À estle déterminant du gra- 
phe ; A”, le déterminant du graphe 

obtenu en supprimant la branche &; Ax, le mineur de À associé au 

K°% chemin; Px, la transmission du K°% chemin. La somme 


(D Px X Ax)° est calculée sur le graphe où la branche & est 
£ | 
supprimée. | | 
Dans le système en chaîne ouverte représenté 
lig. VII-16, la sensibilité est égale à 1 ; autrement dit, il existe une 


-Echangeur 
thermique 


Echangeur 


thermique I Réacteur 
# 6) 
ft - sn 
g, Z3 ke % Ÿ 


Fig. VII-17. Système de technologie chimique avec recyclage (a) et son graphe 
| de signaux (b); g; — courant thermique 
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correspondance univoque entre les variations des paramètres du 
processus et celles des caractéristiques de tout le système. 
Dans le STC à recyclage de la fig. VII-17, la sensibilité du système 

à la variation des paramètres caractérisant l'échangeur thermique I 
(coefficient de transmission K,) est S%, — 1 : la sensibilité du même 
système à la variation des paramètres caractérisant le réacteur (coef- 
ficient de transmission Æ:) est 

| 

“Er 1—K, X Ka X (A—c) 


Par rapport à la variation des paramètres caractérisant l’échan- 
geur thermique 11, qui est inclus dans le recyclage (coefficient de 
transmission X'3), la sensibilité est 


SE _ Ko X Kg X (1 — 0) 
K8 41__K, X Ka x (Â—c) ° 


IL est clair que dans le premier cas, le recyclage ne joue aucun 
rôle dans la variation des paramètres de l'échangeur I. Par contre, 
dans le second cas, la sensibilité du système aux variations du régime 
de fonctionnement du réacteur peut être diminuée par amplification 
de l’action sur le recyclage. Dans le dernier cas, les variations dans 
le régime de fonctionnement de l’échangeur IT inclus dans le recycla- 
ge se répercutent en mauvaise part sur le régime de tout le STC. 

On peut déduire de ce qui précède certaines conclusions concer- 
nant la sensibilité d'un STC avec recyclage. Pour que la sensibilité 
du STC soit notablement réduite, il faut que la transmission suivant 
le recyclage soit très supérieure à un. Pour diminuer la sensibilité 
du système à la variation des paramètres d’un appareil donné, il 
faut brancher ce dernier dans le circuit fermé, et qui plus est dans la 
branche suivant laquelle les courants se déplacent dans le sens direct. 
Il est souhaitable que les paramètres du recyclage (ou des appareils 
qui y sont inclus), ainsi que ceux des appareils extérieurs au circuit 
englobé par le recyclage, subissent le moins possible de variations ; 
en eftet, le recyclage ne peut pas diminuer les sensibilités du STC 
à la variation de ces paramètres. Il en résulte aussi que pour mainte- 
nir une faible sensibilité du système aux variations des paramètres 
du recyclage lui-même, il faut faire la synthèse de systèmes à plusieurs 
circuits (par exemple, introduire un second recyclage englobant 
le premier, etc.). Toutefois, la: synthèse des STC comprenant un grand 
nombre de recyclages et de liaisons technologiques croisées est un 
problème très complexe, qui exige la résolution de nombreuses 
questions aujourd hui encore mal éclaircies. Par exemple, il est 
nécessaire de résoudre les problèmes relatifs à l'influence des cycles 
supplémentaires sur les propriétés du STC dans son ensemble, aux 
estimations analytiques de l'efficacité du fonctionnement d'un STC 
dont les courants technologiques ont une structure complexe, etc. 
L'élaboration de systèmes de commande pour les STC complexes 
revêt ces problèmes d’une actualité particulière. 
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Nous noterons en conclusion que la mise au point plus poussée 
de méthodes nouvelles et efficaces d'analyse et de synthèse des systè- 
mes de la technologie chimique est un problème important, dont la 
résolution permettra de replacer sur une base scientifique la mise en 
projet d'usines chimiques 19-12, 


2. Analyse des systèmes en technologie chimique 


L'utilisation des méthodes de la cybernétique en technologie chi- 
mique rend possible une analyse des systèmes dans laquelle l'étude 
et l'organisation d’un processus de production, considéré en tant que 
système, se font en accumulant, puis en enrichissant toute l'infor- 
mation obtenue sur les installations d'essai (à commencer par les 
recherches en laboratoire) et celle qui est acquise lors de la synthèse, 
et en mettant cette information en pratique sous forme d'algorithmes 
sur Calculateur électronique. A la dernière étape, après une simula- 
tion mathématique de tout le système, l'information enrichie et 
systématisée est transmise pour être utilisée dans le projet de STC. 
L'analyse des systèmes est un principe scientifique qui permet de 
réduire fortement dans l’industrie les délais de réalisation des études 
de laboratoire. Nous examinerons plus en détail les diverses étapes 
d'une telle analyse !?. 

La première étape — effectuée lors des expériences en 
laboratoire — détermine les caractéristiques physico-chimi- 
ques du processus au niveau des paramètres microcinétiques (molé- 
culaires). 

Les recherches microcinétiques permettent de 
préciser les cheminements possibles des réactions, de choisir parmi 
eux le plus sûr et de calculer l’ordre et les constantes des vitesses des 
réactions. Ces recherches sont poursuivies en laboratoire de manière 
à étudier la cinétique de la réaction sous sa « forme pure», non soumi- 
se à l'influence des conditions de mélange des réactifs, des effets 
thermiques et de diffusion et des réacteurs à circulation, différentiels 
ou intégraux avec courant. Lorsqu'on réalise des recherches micro- 
cinétiques en laboratoire, les essais sont effectués en recourant aux 
méthodes scientifiques modernes d'expérimentation : on organise une 
expérience dirigée à plusieurs facteurs, dans laquelle on fait varier 
simultanément certains paramètres parmi les plus significatifs et 
l'on réalise, dans un but précis, la « sortie du processus en régime 
optimal». Les recherches microcinétiques font obligatoirement appel 
aux calculateurs ; ceux-ci examinent rapidement toutes les solutions 
possibles des équations cinétiques et choisissent pour la réaction le 
cheminement le plus sûr sous différentes conditions de températures. 
L'utilisation sur calculateur de la méthode scientifique d’expéri- 
mentation dirigée à plusieurs facteurs permet de réduire le nombre 
d'essais nécessaire et de déterminer les conditions optimales d'écoule- 
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ment de la réaction chimique. De ce fait, le calculateur doit nécessai- 
rement faire partie intégrante de l'équipement d'un laboratoire 
chimique (sur la fig. VII-18, il s’agit d’un calculateur analogique). 

La seconde étape — effectuée sur banc d'essai ou sur installation 
pilote lors des recherches sur la macrocinétique 
des processus de technologie chimique — sert à étudier l'influence 
exercée sur la cinétique chimique par les facteurs qui se manifestent 
lors de la réalisation d'un processus au stade de production: condi- 
tions d'organisation des courants de réactifs et de leur mélange (prise 
en considération du type supposé d'appareil industriel}, influence des 
effets calorifiques et de diffusion dans les appareils. 

On commence les recherches macrocinétiques par le choix du type 
d'appareil et de son modèle mathématique et l’on fait les expériences 
sur des installations d'essai agrandies. Malgré la diversité des appa- 
reils de technologie chimique, il est possible de les systématiser tous 
d’après le type de leurs modèles mathématiques (modèles de déplace- 
ment, de mélange, à diffusion, en cellules et combinés). Le fait qu'on 
dispose au préalable de la description mathématique de ces types 
de modèles permet de composer un modèle mathématique complet 
du processus réel, où l’on tient compte des contraintes macrociné- 
tiques déduites des. conditions industrielles concrètes dans lesquelles 
a lieu le processus. Dans un avenir rapproché, la technologie chimique 
fournira pour l'étude scientifique de tous les processus types qui la 
concernent des choix de programmes et d’algorithmes pour les modè- 
les mathématiques de ces processus. 

Toutes les analyses de processus au macro-niveau se font égale- 
ment en faisant appel à un calculateur, ce qui réduit le nombre 
des essais requis et permet de ne mettre au point sur l'installation 
industrielle que les variantes optimales d'écoulement du processus. 
Au stade de l'étude de la macrocinétique, il est indispensable d'utili- 
ser les méthodes de simulation et d'optimisation décrites dans ce 
livre, les lois de la macrocinétique et les principes de construction 
des appareils de technologie chimique. 

À la suite des recherches faites aux micro- et macro-niveaux, 
on donne une formulation objective. de toutes les conditions nécessai- 
res et suflisantes pour créer le processus de technologie chimique 
optimal. 

Après avoir accompli l’éxamen micro et macrocinétique du pro- 
cessus et sa formulation mathématique, on fait sur le calculateur la 
simulation mathématique proprement dite. Les coefficients des 
équations du modèle du processus sont calculés et corrigés directe- 
ment sur l'installation d'essai agrandie par le biais d'expériences 
spéciales. Pour vérifier si le modèle mathématique est convenable- 
ment adapté au processus analysé, on recourt à la méthode expé- 
rimentale de perturbation par introduction d'une substance (indica- 
teur) dans l'appareil étudié, afin- d'obtenir une courbe de réponse 
ou une caractéristique transitoire du système qui en décrit les pro- 
priétés; on se sert aussi d'estimations statistiques. 
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À la troisième étape sont résolus les problèmes de syn- 
thèse et d'analyse des systèmes de la technologie chimi- 
que (STC). On peut séparer par convention ces problèmes en deux 
classes : 

1. Les problèmes opérationnels, liés au choix de la structure des 
connexions technologiques entre les parties du système (appareils 
ou ensembles d'appareils), à la planification optimale du comporte- 
ment du système dans son ensemble et dans ses constituants. Les 
problèmes opérationnels sont résolus au stade de la conception opti- 
male des STC. 

2. Les problèmes fonctionnels, portant sur la réalisation des pro- 
jets et sur la stratégie de fonctionnement des STC lorsque surgit telle 
ou telle situation non prévue dans les plans. Les problèmes fonction- 
nels sont résolus lors de la direction des STC en conditions de pro- 
duction. L 

La résolution de ce genre de problèmes suppose l'existence d'un 
modèle mathématique de STC, qui doit représenter non plus seule- 
ment les divers processus avec leurs liaisons technologiques, mais 
aussi les critères économiques de fonctionnement du système et la 
dynamique de l'interaction entre ses éléments, le fonctionnement 
de ces derniers ayant des objectifs différents et parfois même contra- 
dictoires. 

Les principales difficultés qui apparaissent dans l'analyse et la 
synthèse mathématiques des STC composés d'un grand nombre d’appa- 
reils sont celles qui sont engendrées par la multidimensionna- 
lité des problèmes à résoudre et par le problème de décomposition 
qui en résulte, ainsi que par le procédé de représentation de la des- 
cription mathématique des divers processus. Pour surmonter ces 
difficultés, il faut dans la résolution des problèmes d'analyse et de 
synthèse des STC employer les modèles mathématiques de la théorie 
des graphes, de la topologie, du calcul matriciel et de la théorie des 
ensembles. 

Le problème fondamental de la production chimique consiste 
à obtenir un produit donné avec un équipement de coût minimal et 
une utilisation maximale des matières premières et de l'énergie, 
c'est-à-dire avec un minimum de dépenses en capital. Ce but peut 
être atteint en choisissant de façon optimale l'équipement techno- 
logique nécessaire et en élaborant pour l’assembler un schéma 
technologique rationnel. 

La méthode d'analyse des systèmes qui vient d'être exposée possè- 
de les avantages suivants: | 

4. On ne fait rien de trop à aucun stade de l’analyse du processus : 
n'est obtenue que l'information nécessaire et suffisante. 

2. À chaque stade de l'analyse, les réponses du calculateur 
réduisent fortement la durée de l'expérimentation proprement 
dite. Seuls sont faits les essais qui se montrent en accord avec le 
régime optimal. On élève de la sorte l'efficacité de l'analyse tout 
entière puisque cette méthode diminue les dépenses matérielles liées 
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aux expériences, réduit la durée nécessaire à une étude complète 
des facteurs analysés, ménage les forces des chercheurs, etc. 

3. L'information obtenue à chaque stade de l’étude est enrichie 
au fur et à mesure jusqu'à ce qu'on obtienne un modèle mathémati- 
que complet du processus dans son ensemble. 

4, Les résultats des recherches en laboratoire peuvent être mis 
en pratique dans l’industrie dans les délais les plus brefs. 

La méthode de l’analyse des systèmes apparaît de plus en plus 
comme l'unique voie possible pour étudier scientifiquement tous 
les processus nouveaux qui sont en cours d'élaboration. 


Perspectives de création et de développement des entreprises chi- 
miques. La perspective la plus immédiate de développement des 
entreprises chimiques est la création d'usines automatiques. Dans 
l'industrie chimique, surtout là où les processus de transformation 
de matière se déroulent en un courant continu, les conditions objec- 
tives suivantes sont réunies pour résoudre ce problème: 

1. Le caractère continu des processus technologiques implique la 
possibilité de les automatiser. 

2. Les méthodes de simulation mathématique des processus de la 
technologie chimique et les acquis de la cybernétique appliquée 
permettent de reproduire avec une précision suffisante les processus 
en projet grâce aux calculateurs, ce qui rend possible une organisation 
cybernétique du processus. 

Deux principes sont à La base de la réalisation d’une usine auto- 

matique : 

1. Une organisation cybernétique. 

2. Une automatisation efficace. 

À l'heure actuelle, les systèmes de commande automatique (SCA), 
lorsqu'ils sont installés dans une usine chimique en exploitation, 
utilisent habituellement leur calculateur de commande (CC) pour 
découvrir les erreurs et les imperfections du projet du système; 
ils remplissent ainsi les fonctions d'analyseurs de la pro- 
duction, Une part considérable de l'algorithme de commande, avec 
le temps et le volume de mémoire du CC qui lui sont liés, est dépensée 
à éliminer l'influence de ces imperfections sur le cours normal du 
processus technologique. Quand celle-ci est éliminée, l'efficacité des 
SCA est fortement réduite. Comme les SCA sont d'un coût élevé et 
d'une fiabilité relativement faible, il est économiquement plus ren- 
table de chercher à reconstruire certains centres du processus. Quant 
aux fonctions d'analyse de la production, elles peuvent être prises 
en charge par un système mobile de collecte et de traitement de l’in- 
formation, qu’il est possible de brancher sur un nouvel objectif après 
à avoir tiré les recommandations relatives au perfectionnement du 

À. 

Le volume du SCA d'un processus de technologie chimique est 
fonction des lacunes dans les connaissances qu'on a du processus ; 
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il constitue un indice quantitatif de l’imperfection des installations 
technologiques. 

On peut dans la conception d’une usine automatique distinguer 
les étapes suivantes: a) élaboration du schéma technologique du 
processus ; b) élaboration du SCA des processus technologiques ; 
c) étude des possibilités de transférer en tout ou en partie les fonctions 
du SCA au processus lui-même (par l'organisation de nouvelles liai- 
sons et autres) ; d) correction du projet, ..…. etc. Les étapes qui vien- 
nent d'être énumérées se fondent obligatoirement sur la méthode 
d'analyse des systèmes décrite plus haut. 

L'étape « b» offre la possibilité de créer des systèmes de comman- 
de automatique à auto-réglage et auto-apprentissage ; ceux-ci, bran- 
chés sur les installations technologiques de tête, peuvent mettre au 
point « par eux-mêmes» des algorithmes de commande pour la série 
de processus qui suit. Le passage aux systèmes à auto-apprentissage 
et Leur réalisation pratique sont rendus possibles par la mise au point 
des principes fondamentaux de commande des processus types. 

L'arsenal des moyens de réalisation de l'étape « c» peut être 
très étendu. On voit déjà actuellement des projets comportant des 
éléments d'organisation « cybernétique» du processus. Il en est ainsi, 
par exemple, du projet d’agrégat de machines « de grande puissance» 
pour la synthèse de l’ammoniac. Dans cet agrégat, l’augmentation 
de la teneur en méthane du gaz converti qui fait suite à La section 
de conversion du gaz naturel provoque une accumulation de méthane 
dans le gaz de circulation de la section de synthèse de l’ammoniac, 
d'où un accroissement du nombre de soufflages dans le système. 
On sépare l’ammoniac des gaz de soufflage, qui sont ensuite brûlés 
dans le foyer d’un convertisseur à tuyau. La combustion du méthane 
et de l'hydrogène contenus dans le gaz de soufflage a pour conséquen- 
ce une élévation de la température des gaz du foyer, ce qui aboutit 
à une baisse de la teneur du gaz converti en méthane. Ce schéma 
possède une structure et des liaisons dont le principe est semblable 
à un amplificateur opérationnel de calculateur analogique à action 
en retour. On a, pour employer les termes de l'électronique, une 
« réaction négative en profondeur», qui rend le schéma insensible 
aux variations aussi bien à l'entrée qu'à l'intérieur du système. 
Cette réaction englobe les sections de conversion de mine et de con- 
version de l’oxyde carbonique, ainsi que la section d'épuration et 
de précatalyse, ce qui simplifie dans une large mesure la commande 
de l’agrégat. | 

A l'étape « c», on peut non seulement faire appel à l’organisation 
de nouvelles liaisons, mais encore employer des substances «infor- 
matrices», dont la variation des propriétés ou de la structure sert 
à informer sur l’état du processus, et des substances «-régulatrices », 
dont l'addition en faible quantité peut provoquer la modification 
souhaitée des paramètres du processus. A l'heure actuelle, le contrôle. 
d’un processus s'accompagne d'une variation des courants de matière, 
ce qui entraîne inévitablement une diminution de la productivité 


530 


des installations technologiques. L'’addition d'une substance « régu- 
latrice» ne suscitera pas pratiquement de variations des courants 
de matière tout en permettant de conduire le processus dans la direc- 
tion désirée. | 

Dans la simulation d'un processus technologique, on cherche 
à obtenir que le modèle électronique s'adapte aussi parfaitement 
que possible au processus. On-peut dès lors affirmer de façon équiva- 
lente que les processus électriques qui ont lieu dans le calculateur 
analogique reflètent le processus chimique, ou bien, que le processus 
technologique reflète les processus électriques qui se passent dans le 
schéma donné du calculateur analogique. Il est par conséquent 
possible de concevoir Île processus de telle manière que les fonctions 
du SCA soient déférées en tout ou en partie soit au processus lui- 
même, soit à un processus secondaire organisé en parallèle et assu- 
rant, outre la fabrication du produit désiré, la commande du pro- 
cessus technologique principal. Ce processus parallèle est dans ce cas 
l'analogue technologique d'un régulateur électronique (ou pneuma- 
tique). 

Ainsi, un processus technologique organisé . cybernétiquement 
remplit les fonctions de traitement des matières premières ainsi 
qu'une série de fonctions liées au calcul de ses caractéristiques d'état 
généralisées ; il assume enfin les fonctions d'auto-commande. 

Actuellement, la plus grande difficulté que pose le passage à la 
réalisation d'une usine automatique est le problème de la fiabilité 
de l’appareillage du processus et des éléments des systèmes de com- 
mande automatique. Vient ensuite.le problème de la quantité et de 
la qualité de l'information dont on dispose et de la rapidité de son 
traitement. On doit accorder une attention particulière à La fiabilité 
des systèmes de commande automatique, car la mise hors service 
d'un élément du SCA peut entraîner des pertes considérables. La 
création de processus organisés cybernétiquement permettra de ré- 
soudre dans une large mesure ce problème, puisque les fonctions 
de direction seront transmises aux processus de commande, qui ont 
la même fiabilité que Le processus principal. 
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